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In recent years, a simple and practical method for optimizing the existing air monitoring network in Japan is required because the 

photochemical oxidant pollution area is increasing. In this study, the spatial distribution of ozone and potential ozone (PO) were predicted by 
ordinary kriging based on the data from the monitoring network along with the data from passive samplers supplementing the network. 
Passive sampler data were confirmed to be equivalent to the monitoring data along with an adequate precision and trueness. Kriging was 
proved to be an effective method for the prediction of the spatial distribution of ozone and PO. The “Range”, which is obtained during the 
kriging process, represented the spatial scale and showed a positive correlation with the wind speed. However, in the case when the distribution 
was influenced by the relatively large air mass or by local emission sources, further analyses using a chemical transportation model or 
regression kriging with emission inventory as an auxiliary variable was considered to be necessary. 
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1. はじめに 

 大気環境を的確に把握するために，大気汚染防止法に基づ

き都道府県および大気汚染防止法上の政令市において大気汚

染の常時監視が行われている．この常時監視システムの設計

に関しては環境省から「望ましい測定局数」の算出方法が示

されている（環境省, 2010）が，具体的な配置についての考え

方の議論は十分でない． 
また，測定局は主に都市域など人口が集中する地域に設置

されることが多く，人口が少ない地域や山間部などでは大気

汚染物質濃度の実態が不明であることが多い．しかしながら，

光化学オキシダントについては平成 18 年には長崎県と熊本

県で，19 年には新潟県と大分県で，20 年には長野県と佐賀

県で，21 年には山形県と鹿児島県で，それぞれ初めて光化学

オキシダント注意報が発令される（環境省, 2006 - 2009）など，

汚染の広域化がみられており，測定局の再配置を含めた適正

配置を具体的に検討する必要が生じている．さらに，昨今の

自治体の財政状態の悪化に伴って測定局の見直しも予想され，

この点からも，その検討が必要となると考えられる．そのた

めには，ある測定地点の地域代表性の検討や，大気汚染物質

の空間分布を得ることが必要である． 
その手段として，排出インベントリおよび化学輸送モデル

を用いて大気汚染物質の濃度分布を推定する手法が考えられ

る．これは濃度分布を計算により求める方法として一般的で

あり，様々な領域や期間を対象とした報告は多い（例えば 
Chatani et al., 2008, Yamamoto et al., 2008, Sakamoto et al., 2010）．
しかし，これらのモデルを使って解析を行うには，排出イン

ベントリについての多くのデータを整備する必要や高性能の

計算機システムを用いて長時間の計算を行う必要があり，特

に自治体の環境管理担当者などには実用的であるとは言い難

い．従って，より簡便かつ実用的な手法の構築が必要である． 
そのため本研究では，既存の常時監視システムを有効利用

しながら簡便かつ実用的に大気汚染物質の濃度分布を得る手

法としてクリギング法に着目した．この手法は多地点で同時

に観測されたデータから任意の位置での確率場の値を予測

（推定ではなく予測とよばれる）するもので（間瀬，2001），
地点間の相関である空間的非類似度を算出し大気汚染物質濃

度の空間代表スケールに関する情報も得られる．この手法を

用いた大気汚染物質濃度分布の定量的検討やその精度につい

て具体的に解析した報告例 (Ray, 2001) はあるが多くはない．

また，得られた空間代表スケールに関する情報について解析

した例は殆どない． 
この手法を常時監視システムから得られるデータに適用

する場合には，対象とする地域に十分な数の測定局があり，
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さらにある程度均等に位置していることが必要である．しか

し，一部の大都市など限られた地域を除けばその様な地域は

ほとんどなく，逆に測定局が配置されていない地域もある．

そのため，測定局を補間して大気汚染物質濃度のデータを得

る，あるいは測定局のない地域のデータを得る手段が必要と

なる．本研究ではその手段としてパッシブサンプラーを用い

た．パッシブサンプラーは自動測定機の様な時間分解能は得

られないものの，1) 電源が不要，2) 取り扱いが容易，3) 安
価，という特徴を持つ．そのため，多地点同時サンプリング

にはその特徴が発揮され，O3 や NO2 の測定で多くの実績も

ある (Ray, 2001, Varns et al., 2001, Sather et al., 2001, Bytnerowicz 
et al., 2004)．また，その測定値は自動測定機による測定値と

比較して遜色の無いものであることが報告されている 
(Bytnerowicz et al., 2004)． 
この様な背景から本研究では，測定局の適正配置を検討す

る上で重要である大気汚染物質の空間分布の予測手法および

空間代表スケールに関する知見を得ることを目的とし，パッ

シブサンプラーによる測定によって測定局を空間的に補間し

た上で，両者のデータにクリギング法を適用し，空間分布予

測精度および空間代表スケールについて検討を行った． 

2. 方 法 

2.1 対象物質 

本研究では，大気汚染物質の中で 1) 環境基準達成率が極

めて低い（環境省，2009），2) 濃度（昼間の日最高 1 時間値

の年平均値）が漸増している (環境省，2009)，3) 汚染の広域

化，4) パッシブサンプラーで測定可能である，ことから O3 
を対象物質とし，その前駆物質である NO2 および NOx に
ついても測定した．なお，光化学オキシダントの大部分は O3 
であるため本研究では特に区別せずに用いた． 
 
2.2 対象地域 

大津市は滋賀県の南西部にあり西は京都市と接しており，

京都や大阪といった大都市圏の周辺部にある都市である．ま

た，南北に細長く，琵琶湖の南西に位置し北西部には比良山

系がそびえている (Fig.1）．オキシダントの自動測定局は市内

に 4 局（No.22, 101 – 103，No.103は自動車排ガス局）設置

されているが，いずれも人口が多い地域である． 
 

2.3 サンプリング 

パッシブサンプラーは Ogawa 式パッシブサンプラー（小

川商会製 OG-SN-S）を，捕集ろ紙は小川商会製OG-SN-16 (O3), 
OG-SN-10 (NO2) およびOG-SN-11 (NOx) を使用した．ろ紙は 
-18 ℃ で保存し，原則として設置する前日に必要分だけを取

り出してサンプラーにセットした (Varns et al., 2001) ．サンプ

ラーの設置と回収にあたっては，サンプラーを密閉プラスチ

ック容器に入れ冷却下において運搬し，測定地点で容器から

取り出し，雨や直射日光による影響を避けるためポリエチレ

ン製小型シェルター内に設置した．設置・回収日時を記録し

 
Fig.1 Study area with passive sampling and continuous monitor sites. 
Numbers correspond to those in Table 1. Colors represent the 
elevation based on ASTER GDEM, a product of METI and NASA. 
Black circles without numbers are discussed in section 4.1. The large 
square shows the area where O3 and PO concentration is predicted. 
 

Table 1 Passive sampling sites (No.1-22) and continuous 
monitor sites applied for this study (No.22, 101-114). 

No. Name No. Name

1 Kitakomatsu 19 Oroshimo

2 Kitahira 20 Konohama

3 Kido 21 Saizukawa

4 Horai 22 Katata

5 Wani

6 Mano 101 Shimosakamoto

7 Sakashita 102 Zeze

8 Ikadachi 103 Ishiyama

9 Oginosato 104 Kusatsu

10 Minamishiga 105 Moriyama

11 Goryocho 106 Hachiman

12 Ikenouchi 107 Takashima

13 Oishi 108 Sakyo

14 Haguri 109 Shiyakusho

15 Kamitanakami 110 Yamashina

16 Ichiriyama 111 Daigo

17 Kayanoura 112 Uji

18 Shimogasa 113 Higashiuji

114 Joyo
 

* No. 16, 19 and 113 are not available in 2009. 
** No. 102 and 107 are monitoring O3 only. 
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て暴露時間を求めた．測定地点は移動発生源からの影響を直

接受けないように，幹線道路から 200 m 以上離れた地上 1.0 
m から 2.0 m の開放地点を選定した．Fig.1 および Table 1 
にパッシブサンプラーの設置地点を示す．測定地点の緯度・

経度は GPS より得た．自動測定局については環境省大気汚

染状況報告書 (環境省, 2009) から引用した．いずれも世界測

地系である．なお，解析に際しては平面座標 VI 系に投影し

計算を行った． 
各測定では，同一地点にサンプラーを 2 個設置する二重

測定を行い測定精度を確認した．2008 年の測定では 3 箇所

（No.3, 17, 22) ，2009 年は精度が確認できたため 1 箇所

（No.22）で行った．調査は 4 月から 10月を中心に月 2 回
程度実施した．2008 年は前半は O3 のみ，後半は O3 と NO2 
について 1 日の暴露期間でサンプリングし，2009 年はそれ

に加えて O3, NO2, NOx について 1 週間の暴露期間でサン

プリングして，それぞれ 1 日平均濃度と 1 週間平均濃度を

求めた．NOx については 1 日暴露では必要な定量下限値が

得られなかったため，1 週間のみとした．サンプリングの詳

細をTable 2 に示す． 
 

Table 2 Detail of the samplings 

Sampling date
Exposure

period
Monitored

gas

Number of
duplicate

samplings

Apr 14 - 15, 2008 1 day O3 3

May 12 - 13, 2008 1 day O3 3

May 26 - 27, 2008 1 day O3 3

May 27 - 28, 2008 1 day O3 3

May 28 - 29, 2008 1 day O3, NO2 3

May 29 - 30, 2008 1 day O3, NO2 3

June 23 - 24, 2008 1 day O3, NO2 3

June 24 - 25, 2008 1 day O3, NO2 3

June 25 - 26, 2008 1 day O3, NO2 3

July 23 - 24, 2008 1 day O3, NO2 3

Oct 30 - 31, 2008 1 day O3, NO2 3

Nov 17 - 18, 2008 1 day O3, NO2 3

Apr 23 - 24, 2009 1 day O3, NO2 1

May 20 - 21, 2009 1 day O3, NO2 1

June 29 - 30, 2009 1 day O3, NO2 1

July 30 - 31, 2009 1 day O3, NO2 1

Aug 25 - 26, 2009 1 day O3, NO2 1

Sep 10 - 11, 2009 1 day O3, NO2 1

Oct 22 - 23, 2009 1 day O3, NO2 1

Apr 7 - 14, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

May 13 - 20, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

June 22 - 29, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

July 23 - 30, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

Aug 18 - 25, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

Sep 3 - 10, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1

Oct 15 - 22, 2009 1 week O3, NO2, NOx 1
 

2.4 濃度の測定 

暴露後に回収したサンプラーは，回収当日に捕集ろ紙を超

純水 10 mL (O3) および 8 mL (NO2およびNOx) で抽出し，

O3 と NO2 はイオンクロマトグラフ（Dionex, DX-320 およ

び ICS-1500）でそれぞれ NO3
- イオンと NO2

- イオンを定量

し，NOx はスルファニル・NEDA 試薬で発色させて分光光

度計（JASCO, V-630）で NO2
- イオンとして定量した（横浜

市環境科学研究所, 2002）．イオンクロマトグラフの分離カラ

ムは AS12A 4 × 200 mm，ガードカラムはAG12A 4 × 50 mm，

サプレッサーは ASRS 300 4 mm，オートサンプラーはAS，
溶離液は 2.7 mM Na2CO3 + 0.3 mM NaHCO3，流速は 1.5 
mL/min，カラム温度は 35 ℃，注入量は 250 μL である． 
 
2.5 大気中濃度の算出 

大気中の O3，NO2，NOx 濃度の算出は以下のように行っ

た． 

)1(11
　　　　　　　　　　　　　

tf
WC ××=  

ここで，C は大気中濃度 (ppbv，以下ppbとする) ，W は 
O3 については捕集ろ紙で生成した NO3

- (ng)，NO2，NOx に
ついては捕集された NO2, NOx（ng），f は換算係数 (ppb hr/ng)，
t は暴露時間 (hr) である．換算係数は，パッシブサンプラー

と自動測定機との並行測定をNo.22 の地点において実施して

その値を計算し，全測定について算術平均したものを用いた 
(Bytnerowicz et al., 2004)．また，換算係数は暴露期間ごとに算

出した． 
O3 濃度の空間分布は NOx の発生源分布の影響を受ける

と予想される．本研究では空間分布予測の過程で発生源につ

いては考慮していないが，そのため予測精度が影響を受ける

可能性がある．そこで，その影響を考慮できるものとしてポ

テンシャルオゾン (PO) についても空間分布の予測を行った．

PO は O3 が NO と反応して消失する量を考慮した保存量

であり，本研究では既往の研究 (Itano et al., 2007, Take et al., 
2010) を参考に， 

[ ] [ ] [ ] [ ] )2(1.023 　　　　　xNONOOPO ×−+=  

とした．本研究では暴露期間が 1 日のサンプリングでは 
NOx は測定していないが，その場合については以下のように

取り扱った．(2) 式は 

[ ] [ ] [ ] [ ] [ ]( )
[ ] [ ] [ ] )3(1.09.0

1.0

23

223

　　　　　　　

　

NONOO
NONONOOPO

×−×+=
+×−+=

 

と変形できる．本研究の測定結果では (3) 式の第 1 項と第 
2 項の和は少なくとも 30 ppb 程度であり，調査地域内の自

動測定機（一般環境局）の NO の 日平均値は数 ppb 以下で

あり，測定地点は一般環境局と同様の濃度環境であると考え

られることから，第 3 項を無視しても PO への影響は十分

小さいと判断し，NOx の測定を行っていない 1 日暴露のデ
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ータについては， 

[ ] [ ] [ ] )4(9.0 23 　　　　　　　　　NOOPO ×+=  

と近似した． 
 

2.6 空間分布予測精度の算出方法 

得られた測定値から空間分布を得る手法として，クリギン

グ法を適用しその予測精度を評価した．この手法は空間現象

を連続空間確率場でモデル化し，規則的もしくは不規則的位

置で観測されたデータから任意の位置での確率場の値を予測

する手法であり，本来は鉱山学の手法を指すが，現在では環

境科学，水文学，気象学，森林学，水産学などに広く応用さ

れている (間瀬, 2001)． 
対象とする領域は，Fig.1 に示した四角形の内部とし，そ

の周縁部での予測精度の向上のために周辺の測定局のデータ

も併せて使用した．なお，測定局 No.103 については自動車

排ガス局であるので，O3 の空間分布の予測においては用い

ていない．PO については，用いる場合と用いない場合につ

いて比較したところ，用いる方が精度が良い場合が多かった

ため，No.103を用いることとした． 
空間分布予測と解析には統計解析ソフト  R (R 

Development Core Team, 2010) およびそのパッケージである 
sp (Pebesma and Binvand, 2005, Bivand et al., 2008)，gstat 
(Pebesma, 2004), rgdal (Keitt et al., 2010)，maptools (Lewin-Koh et 
al., 2010), lattice (Sarkar, 2008) を使用した． 
クリギングに先立って，測定値からセミバリオグラムを推

定する．まず，全ての測定値の対からその非類似度 γ* を求

める．γ* は地点 xα と xβ の属性値をそれぞれ zα と zβ とす

ると， 

( )
)5(

2

2

　　　　　　　　　　　　
βα

αβγ
zz −

=∗  

と表される．2 地点 xα，xβ をベクトル h = xα-xβ として表す

と (5) 式は， 

( ){ } )6()((
2
1)( 2

　　　　　　ααγ xzxz −+=∗ hh  

となる．ここで，相対距離 |h| をクラス分けし各区間に属す

る γ* の算術平均（セミバリアンス）を求め，|h| に対してプ

ロットして経験セミバリオグラムを得る．次に，セミバリオ

グラムのパラメータ推定として，この経験セミバリオグラム

へパラメータモデルを当てはめる（間瀬, 2001）．パラメータ

モデルは球形型，ガウス型，指数型モデルのうち，当てはめ

の残差が最も小さくなるモデルを選んだ．Fig. 2 に経験バリ

オグラム（点）とセミバリオグラム（実線）の例を示す．デ

ータは 2008 年 7 月 23 日の PO である． 
経験セミバリオグラムを求める際には上記の区間幅（⊿|h|）

を，セミバリオグラムのパラメータ推定の際にはパラメータ

モデルへの当てはめに用いる |h| の上限（|h|max）をそれぞれ

決定しなければならない．これらの変数は以下のように決定

した．これらの変数について，ある組み合わせの下で経験バ

リオグラムを求めセミバリオグラムのパラメータ推定を行う．

得られたセミパリオグラムの下で通常クリギング（ordinary 
kriging）によるクロス・バリデーションを行い精度評価指標

を得る．クロス・バリデーションはn 個のデータセットから

各測定データを順次取り除き，その位置での値を残りの n-1 
個のデータから予測し，取り除いたデータと予測値とを比較

する方法である（Wackernagel, 2004）．精度評価指標は平均誤

差（mean error, 0に近いほど良い，以下ME）および平均二乗

平方根誤差（Root mean squared error, 小さいほど良い，以下

RMSE)と標準化誤差（mean squared normalized error, 1に近い

ほど良い，以下MSNE)であり，これらは以下のように定義さ

れる（Wackernagel, 2004）． 

( ) )7(1
　　　　　　　　　　∑ −= PM yy

n
ME  

( ) )8(1 2
　　　　　　　　∑ −= PM yy

n
RMSE  

( )
)9(1

2

2

　　　　　　　　∑ −
=

σ
PM yy

n
MSNE  

ここで，yM は測定値，yP は予測値，σ はクリギング標準偏

差，n はデータ数である．このようにして少なくとも 72 通
り以上の変数の組み合わせについてクロス・バリデーション

を行い，最も良い精度評価指標が得られた組み合わせを採用

した．また，その時の評価指標値を空間分布予測精度とした． 
セミバリオグラムから大気汚染物質の空間代表スケール

に関する情報が得られる．縦軸のセミバリアンスが一定値に

なる |h| をレンジと呼び，以下ではレンジが空間代表スケー

ルを表すとして議論を進める．例えば，Fig.2 では 9.6 km が
レンジとなる．球形モデルではセミバリオグラムのパラメー

タ推定から得られるパラメータ θ がレンジである．指数型と

ガウス型モデルについては理論的にはレンジは有限ではない

が，実用上十分な距離として指数型では 3θ （間瀬，2001)，
ガウス型では 2θ をレンジとし各測定データについてレンジ

を求めた． 
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Fig.2 Example of the empirical variogram (cirlces) and fitted 
semivariogram (solid line) obtained from PO data on July 23, 2008. 
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3. 結 果 

3.1 パッシブサンプラーの測定精度 

二重測定および並行測定の結果の概要を Table 3 に示す．

また，並行測定の結果を Fig.3 に示す．二重測定の結果から

精度（precision）を評価した．全項目で平均標準偏差が 3 ppb 
以下，平均相対標準偏差（RSD）は 10 % 以下，平均絶対誤

差も 3 ppb 程度以下と小さい値であった．O3 に比べて NO2 
と NOx の平均標準偏差と平均絶対誤差が小さいのは，濃度

の絶対値が小さいためと考えられる．また，並行測定の結果

から測定の真度（trueness）を評価した．平均絶対誤差が O3 で
は 5 ppb 以下，NO2 と NOx では 2 ppb 以下と小さい値で

あった．ここでも O3 に比べて NO2 や NOx の平均絶対誤

差の方が小さいが，これも濃度の絶対値が小さいためと考え

られる．自動測定機との相関も高く，特に 1 日暴露の O3

（2008, 2009年）と NO2（2008年）は r > 0.95 と非常に高か

った．これらの精度と真度は既往の研究（Ray, 2001, 
Bytnerowicz et al., 2004）と同程度であった．こうした結果か

ら，パッシブサンプラーによる測定値は十分な精度と真度を

持っており，自動測定機による測定値と同等に取り扱えるこ

とが確認できた．また，得られた換算係数は Table 4 に示し

たとおりであった．なお，1 日暴露で得られたサンプル抽出

液の濃度は O3では 0.05 – 0.25 mgNO3
-/L，NO2 では 0.02 – 

0.05 mgNO2
-/L であった．NOx（1 週間暴露）では 0.1 – 0.5 

mgNO2
-/L であった．定量下限値は，捕集ろ紙のブランクの

繰り返し測定（n=10） を実施し，定量値の標準偏差の 10 倍
を大気中濃度に換算して求めたところ，O3 は 1 日暴露で 6 
ppb，1 週間暴露で 1 ppb，NO2 はそれぞれ 3 ppb，1 ppb，
NOx は 1 週間暴露で 3  ppb であった． 
 

3.2 空間分布予測精度 
Table 5 にクロス・バリデーションの結果によって決定した

⊿|h|，|h|max，モデル，予測精度指標および得られたレンジの

値を示す．セミバリオグラムのモデルは O3, PO 共に球形モ

デル，ガウス型モデルの順に多く指数型モデルはいずれも少

なかった．精度評価指標については ME (ppb) は O3 は最小

が -0.5，最大が +0.1, PO はそれぞれ -0.7，0.3と小さい値で

あった．RMSE (ppb) は O3 では中央値が 5.9， PO は 6.1 で
あり十分な精度であると考えられた． MSNE (-) については 
O3 の 2008 年 11 月 17 日のデータ以外では MSNE は 1 
に近く，概ね精度良く予測できたといえる． 

Fig. 4 に MSNE の統計値を項目，平均期間別に示す．1 日
平均ではO3 より PO の方が 1 に近く，1 週間平均では O3 
の方がやや 1 に近かったが顕著な差はなかった．また，O3 
では 1 週間平均が，PO では 1 日平均の方が 1 に近かった

が，顕著な差はなかった．O3 の 1 週間平均のばらつきが大

きいのは，突出して大きいものがあったためで，それを除く

とその他と同程度であった．MSNE と測定データの特徴（平

均値，中央値，標準偏差，最高値，最低値，最高値と最低値

の差）との相関を見出すことはできなかった．また，測定精 

Table 3 Result of duplicate sampling and collocated sampling 

n
Mean

Std Dev
(ppb)

Mean
RSD
(%)

Mean
Absolute

Error
(ppb)

n

Mean
Absolute

Error
(ppb)

r (-)

1 day exposure
O3 2008 36 2.2 5.9 3.1 12 4.0 0.97
O3 2009 7 1.6 4.2 2.3 8 4.4 0.95

NO2 2008 24 0.4 5.7 0.6 8 2.1 0.97
NO2 2009 7 0.6 8.4 0.8 8 1.4 0.88

1 week exposure
O3 2009 7 1.3 3.8 1.8 8 3.9 0.89
NO2 2009 7 0.4 5.1 0.6 8 1.1 0.87
NOx 2009 7 0.4 5.2 0.6 8 1.3 0.86

Precision Trueness

YearTraget
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Fig.3 Result of the collocated sampling of O3. Circles show 1 day 

exposure samplings and triangles show 1 week exposure samplings. 
 

Table 4 Conversion factors for O3, NO2 and NOx (ppb hr/ng) 

Exposure
period O3 NO2 NOx

1 day 0.00138 0.00085 -

1 week 0.00164 0.00089 0.00121
 

 
度（並行測定における誤差，二重測定における標準偏差と相

対標準偏差）との相関も見られず，測定精度が予測精度に影

響を与えていないと考えられた． 
クロス・バリデーションの結果を地点別に比較すると，測

定地点 No.7で O3，PO 共に殆どの測定データについて予測

値と測定値の誤差が大きく，それぞれ絶対値の平均が 11 お
よび 18 ppb であった．この地点は山間部に位置し他の測定

地点との間には比良山系がある（Fig.1）ことで地理的に隔絶

されており，測定値が他の地点と大きく異なることが多く，

そのため誤差が大きくなったと考えられる．しかし，この地 
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Table 5 Variables, models, prediction diagnostic indexes and range obtained from cross validation for O3 and PO 

| |
(km)

| |max

(km)
model ME

(ppb)
RMSE
(ppb)

MSNE
(-)

Range
(km)

| |
(km)

| |max

(km)
model ME

(ppb)
RMSE
(ppb)

MSNE
(-)

Range
(km)

Apr 14, 2008 1 day 2.8 15 Sph 0.0 8.0 1.110 9.4

May 12, 2008 1 day 2.3 20 Gau 0.1 5.5 1.210 15.2

May 26, 2008 1 day 2.9 18 Exp 0.0 7.2 1.192 12.1

May 27, 2008 1 day 2.3 15 Sph -0.2 5.6 1.071 10.2

May 28, 2008 1 day 3.3 20 Gau 0.1 5.0 0.831 7.3 3.4 20 Gau 0.3 4.7 1.003 8.5

May 29, 2008 1 day 2.9 18 Sph 0.1 6.7 1.225 9.2 2.9 18 Gau 0.0 7.2 1.155 11.8

Jun 23, 2008 1 day 2.1 20 Gau 0.1 5.5 1.032 9.6 3.0 18 Sph 0.0 5.1 1.169 10.1

Jun 24, 2008 1 day 2.5 15 Exp -0.1 6.7 1.001 7.0 3.1 18 Gau -0.5 7.7 0.992 6.3

Jun 25, 2008 1 day 3.2 15 Sph 0.0 5.7 1.034 7.3 3.2 15 Sph 0.0 6.5 1.159 10.6

Jul 23, 2008 1 day 2.5 15 Sph -0.4 7.3 0.996 10.0 2.5 18 Sph -0.7 8.2 1.000 9.6

Oct 30, 2008 1 day 2.1 15 Gau 0.0 4.8 1.012 5.6 2.9 15 Gau -0.4 5.7 1.000 7.5

Nov 17, 2008 1 day 2.1 15 Gau -0.5 6.2 2.517 12.7 2.1 20 Sph -0.4 6.8 1.207 11.4

Apr 23, 2009 1 day 3.1 18 Sph 0.0 4.7 1.061 6.2 2.0 18 Sph 0.0 4.1 0.996 5.0

May 20, 2009 1 day 2.0 15 Sph 0.0 9.4 1.236 11.5 2.0 15 Sph -0.2 9.1 1.206 10.9

Jun 29, 2009 1 day 1.7 15 Sph 0.0 5.5 1.549 4.9 2.3 15 Gau 0.0 4.7 1.133 4.1

Jul 30, 2009 1 day 2.3 15 Sph 0.0 7.3 1.205 8.4 2.1 15 Gau -0.1 7.2 1.087 4.2

Aug 25, 2009 1 day 3.3 15 Gau -0.1 7.0 1.059 8.4 2.7 15 Sph -0.2 7.2 1.006 10.1

Sep 10, 2009 1 day 3.2 18 Sph -0.2 8.5 1.016 7.6 3.0 20 Gau -0.5 8.6 1.000 6.4

Oct 22, 2009 1 day 2.9 18 Sph -0.1 6.7 1.012 9.3 2.1 15 Sph -0.2 6.5 0.979 9.6

Apr 07, 2009 1 week 3.3 20 Sph 0.0 5.4 1.110 10.3 2.8 17 Sph -0.1 4.7 1.138 15.2

May 13, 2009 1 week 2.6 17 Sph 0.0 3.5 1.227 14.5 2.8 17 Sph 0.0 3.8 1.061 14.5

Jun 22, 2009 1 week 3.2 15 Sph -0.1 7.5 1.105 7.5 2.8 20 Sph -0.1 7.7 1.058 11.0

Jul 23, 2009 1 week 3.0 15 Gau 0.0 3.3 1.025 5.1 2.1 18 Sph 0.0 3.5 0.992 11.7

Aug 18, 2009 1 week 2.3 20 Gau 0.0 5.0 1.001 12.4 2.1 20 Sph 0.0 5.4 1.247 13.7

Sep 03, 2009 1 week 2.3 18 Sph 0.0 4.8 1.004 8.9 1.9 20 Exp -0.1 5.1 1.079 11.9

Oct 15, 2009 1 week 2.9 20 Sph -0.1 6.1 0.994 9.6 2.3 15 Sph -0.2 5.6 1.174 11.0

PO

date

O3

Exposure
period

 
* Sph, Gau and Exp represent spherical, Gaussian and exponential respectively. 
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Fig. 4 Statistics of the prediction diagnostic index (MSNE) obtained 
from cross validation for O3 and PO for each averaging time (1 day 
and 1 week). Circles show mean values and error bars show 95 % 
confidence intervals 

 

点を除外してクロス・バリデーションを行っても精度が改善

することはなく，精度に大きな影響を与えていないことを確

認している． 

4. 考 察 

4.1 空間分布の地域特性 

 空間分布予測結果の例を Fig.5 に示す．対象地域を南北方

向に約 3 等分しそれぞれ北部，中部，南部とすると，O3 は
中部および北部で高濃度となる傾向が全体的に見られた．ま

た，Fig.5 の様に北部が最も高濃度となることもあった．一

方，北部の西側に位置する比良山系付近および南部では低濃

度となる傾向があった．PO は O3 と同様の傾向であったが，

O3 よりも中部で高濃度となる傾向があった． 
 対象地域には中部と南部の境界付近に国道 1 号線と名神

高速道路が位置しており，大規模な工場も同様の配置となっ

ている．一方で北部および南部には発生源は少ない．従って，

得られた空間分布は中部および南部については概ね発生源の

分布を反映していたといえる．一方，発生源が少ない北部で

比較的高濃度となっていたのは、対象地域の北部以外の発生

源の影響か，あるいは対象地域外の影響が考えられた．  
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Fig.5 Example of the predicted spatial distribution of O3 (left) and 
PO (right) obtained by ordinary kriging applied for the data on July 
23, 2008 (1 day average). Crosses show locations of the passive 
sampling sites and rectangles show that of the continuous monitor 
sites applied for this study (Unit : ppb). 
 

4.2 測定地点数の影響 

予測精度に影響を及ぼしている要因として，測定地点数が

考えられる．|h|max と ⊿|h| については，1) |h|max は 測定地点

間距離の最大値（dmax）の 1/2 以下とする，2) ⊿|h| は各区

間における測定地点の組み合わせが 30 より多くなるように

とる，という目安がある（Journel and Huijbregts, 1978）．本研

究では O3 についてはdmax は 61.5 km，PO については NOx 
を測定していない自動測定局があるため 42.8 km であり，全

データで |h|max は 1) を満たしていた． 
2) については，測定地点の各区間における組み合わせは 

⊿|h| が大きいほど多くなる．得られた結果における ⊿|h| の
最大値は 2008 年 5 月 28 日の PO で 3.4 (km) であり，こ

のときの各区間の組み合わせを Table 6 に示す．このように，

組み合わせが最も多くなる場合においても，第 1 区間では

30 組以下となっていた．また，第 2 区間でも，⊿|h| ≦ 2.0 
(km) のとき（2009 年 6 月 29 日の O3，4 月 23 日，5 月 20 
日および9 月 3 日のPO）には30 組以下であった．これよ

り，すべての測定データにおいて原点に近い部分でのセミバ

リオグラムの当てはめ精度が悪くなり予測精度が悪くなって

いる可能性が考えられる．また，O3 と PO および平均期間

の別で精度に顕著な差がみられなかったのは測定地点数が予

測精度に与える影響が相対的に大きかったためと考えられる． 
こうした点から，第 1 および第 2 区間の組み合わせ，つ

まり相対距離が短い測定局の組み合わせが増えるように測定

地点を追加することで予測精度を改善できると思われる．し

かし，測定地点を増やすと物的また人的コストが増加する問

題があり，無闇に増やすわけにもいかない．そこで，設置が

可能でかつサンプリングの負荷があまり増えないと想定され

る地点を具体的に 5 箇所選定し（Fig.1 に●で示す）， ⊿|h| = 
3.4 (km) のときの組み合わせを試算したところ，第 1 区間で 

O3 が 28 組，PO が 29 組へと増加していた．また，第 2 区
間についても増加していたが，⊿|h| ≦ 1.8 (km) では 30 組
以下であった．このように，測定地点を 5 箇所増やしても上

記の 2) の条件はまだ満さないものの，それでも精度の向上

を期待できると思われる．その検証は今後測定を継続して実

施する中で行う予定である．また，測定地点の選定に際して

は，各区間で十分な組み合わせになるように選定することが

重要であるといえる． 
 

Table 6 Number of pairs in each interval (⊿|h| = 3.4 km) 

O3 PO

1 0 - 3.4 17 18

2 3.4 - 6.8 67 73

3 6.8 - 10.2 77 83

4 10.2 - 13.6 90 94

5 13.6 - 19.0 84 90

6 19.0 - 22.4 70 72

Number of pairs
Range of | |

(km)
Interval

No.

 

 
次に，測定地点を 1 地点ずつ順次取り除き，得られる空

間分布予測精度との関係を考察した．取り除く測定地点はパ

ッシブサンプラーおよび自動測定機を区別せず，測定地点の

中で最も距離が短い組み合わせのうち，ペア以外の地点との

距離がより短い方を選んだ．また，1箇所取り除くごとに 2.6 
に示した方法により精度指標（ME，RMSE，MSNE）および

レンジを得た．これらについて，測定地点を取り除かない場

合からの変化量をそれぞれに対して設定した基準値と比較し

た．基準値は測定日ごとに得られた精度指標およびレンジ

（Table 5 に示したもの）の標準偏差とした．精度指標の 3
指標のうち2指標について変化量が基準以内であり，かつレ

ンジの変化量が基準以内である場合に，得られた精度および

空間分布は同等であると判定し，同等でないと判定されるま

で測定地点を順次取り除いた． 
精度指標は測定地点を取り除くに伴い悪化するか，あまり

変化しないかのいずれかであったが，精度指標の全てが同じ

ように変化することはなく，また測定日によってもその挙動

は異なっていた．また，精度および空間分布が同等であると

判定されたのは除外地点数がO3 では最小 1，最大 12，平均 
6 地点まで，POはそれぞれ1，10, 4 地点までであった．本

研究での測定地点数は測定日によって異なるが概ね 32 地点

であり，従ってO3 では概ね 26，PO では概ね 28 地点まで

は同等の空間分布予測精度および空間分布が得られることが

わかった． 
 

4.3 濃度の空間代表スケール 

空間代表スケールは風速の影響を受けると考えられる．そ

こで，得られたレンジを期間中の平均風速に対してプロット
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した（Fig. 6）．風速は対象領域内の北部を代表する地点とし

て地点 No.22 の測定局（堅田局），中部として自動車排ガス

局の逢坂局，南部として地点 No.103 の測定局（石山局）の

風速データをスカラー量として平均し，期間中の対象領域内

の風速を代表する値とした．一部のデータ（2008 年 5 月 28 
日，2009 年 4 月 23 日，5 月 20 日，以下Day 1，Day 2，
Day 3 とする．また，Fig.6 にそれぞれ □，▽，△ で示す．）

を除くと，風速とレンジには正の相関が認められ，特に O3 
で顕著であった．これは，風速が大きいほど空間代表スケー

ルが大きくなることを示している．外れ値については以下の

ように考察する． 
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Fig.6 Scatter plot of the obtained range versus average wind speed 
for O3 (left panel) and PO (right panel). Triangles and squares show 
outliers and solid lines show regression lines without outliers. 
Correlation coefficients are calculated without outliers. 
 
Table 7 Mean correlation coefficients of hourly O3 concentration 
between the continuous monitors applied for this study and standard 
deviation of daily or weekly mean O3 concentration of the 
continuous monitors for Day 1 – 3 together with some statistical 
values of all the sampling data. Numbers in parentheses show 
percentile ranks of these values to those in the period from April to 
November in 2008 and 2009. 

r (-) Std Dev (ppb)

Day 1 0.76  ( 17 ) 2.1  (  9 )

Day 2 0.95  ( 90 ) 3.2  ( 33 )

Day 3 0.95  ( 86 ) 8.8  ( 99 )

min 0.32  ( 13 ) 1.2  (  1 )

mean 0.83  ( 58 ) 3.9  ( 54 )

max 0.97  ( 97 ) 8.8  ( 99 )
 

 
本研究の手法から得られるレンジは，対象領域のスケール

によってその範囲が限定される．レンジは，経験バリオグラ

ムにパラメータモデルを当てはめて得られたセミバリオグラ

ムにおいて，縦軸セミバリアンスが増加後に一定値となる横

軸 |h| の値として得られる（Fig.2）．そのため，経験バリオグ

ラムにおける |h| の最大値以上の値にはならない．この最大

値は |h|max に相当する．また，プロットされた中で，|h| が最

も小さい点の値以下にもならない．このときの |h| は⊿|h| に
ほぼ等しい．これより，本研究の測定データおよび手法から

得られるレンジは ⊿|h| から |h|max の範囲に限定されること

がわかる．従って，空間代表スケールがこの範囲にない場合

に得られたレンジは，空間代表スケールを表さない．本研究

ではこの範囲は測定データおよび項目によって異なるが，概

ね 2.0 から 20 km であった．そのため，空間代表スケール

が 2.0 km 以下あるいは 20 km 以上である場合には，得られ

たレンジが空間代表スケールを表さず，風速との間に相関が

認められない可能性がある．これは，Fig.6 で得られた関係

から風速が概ね 0.5 m/s 以下あるいは 2.5 m/s 以上の場合に

相当する．しかし，外れ値の風速はこの範囲になく，別の要

因が考えられる． 
長距離輸送等により対象領域全体が同一の気塊の影響を

受ける場合には通常よりも空間代表スケール，つまりレンジ

が大きくなり，Fig.6 において回帰直線の上側にシフトする

と考えられる．一方，ローカルの影響が大きい場合には逆に

回帰直線の下側にシフトすると考えられる．Fig.6 では Day 1，
2 は下にシフトし，Day 3 は上にシフトしている． 
そこで，これを検証するため、空間分布予測に利用した自

動測定局のオキシダントの 1 時間値データについて解析を

行った．パッシブサンプラーの測定期間に合わせて 2008 年
と 2009 年のそれぞれ 4 月から 11 月を解析対象期間とし，

測定開始日の 11 時から終了日の 10 時までの 1 時間値に

ついて測定局間の相関係数の平均と，測定日における日平均

値あるいは週平均値について測定局間の標準偏差を求め，さ

らにそれらの解析対象期間の全データに対するパーセンタイ

ル値を求めた．相関係数が高く標準偏差が小さい場合には対

象領域が同一の気塊の影響を受けている可能性が考えられる．

一方で，相関係数が低く標準偏差が大きい場合にはローカル

の影響が大きい可能性がある．Day 1-3 の結果と全測定日の

結果に対する最小値，平均値，最大値を Table 7 に示す．表

の括弧内にパーセンタイル値である．Day 1 は他の測定日お

よび解析対象期間に対して，相関係数はやや低かったが，標

準偏差は小さく，Day 2 は相関係数は高く標準偏差はやや小

さかった．一方，Day 3 は，相関係数は高かったが標準偏差

は大きかった．また，アメリカ海洋大気庁（NOAA）の 
HYSPLIT（Draxler et al., 2010） により後方流跡線を解析し長

距離輸送の影響を検討したところ，Day 3 では大陸からの気

塊の到達が見られたが，他の測定日の約半数においても同様

であり，Day 3 だけに長距離輸送の影響があるとはいえなか

った． 
従って，これらの解析からでは Day 1，2 ではローカルの

影響が大きかったこと，あるいは Day 3 では対象領域が同一

の気塊の影響を受けていたことを示すことはできなかった．

これには，気象条件の解析や化学輸送モデルによる解析が必
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要であると考えられる．また，ローカルの発生源の影響につ

いては，高い空間解像度をもつ排出インベントリ（Kannari et 
al., 2007）を補助変数としてクリギングシステムに組み込む回

帰クリギング法（Hengl，2009）を適用し得られる精度指標お

よびレンジを本研究の通常クリギング法から得られたものと

比較する等による解析が必要であると考えられる． 

5. まとめと今後の課題 

本研究では，簡便かつ実用的な大気汚染物質の空間分布推

定手法として O3 と PO を対象として既存の自動測定局を

パッシブサンプラーで補間し，クリギング法を用いた空間分

布予測手法についてその予測精度を評価した．また，クリギ

ングの過程で得られるレンジについて検討を行った． 
パッシブサンプラーによる測定では O3，NO2，NOx とも

に十分な精度と真度で測定でき，自動測定機による測定値と

同等に取り扱えることが確認できた． 
また，自動測定機とパッシブサンプラーのデータに対して

クリギング法を適用しクロス・バリデーションによって予測

精度を評価したところ精度は概ね良好であり，クリギング法

が O3 および PO の空間分布予測に有効な手法であること

がわかった．ただし，相対距離が短い測定局の組み合わせが

少ないことが精度に影響し，その影響が相対的に大きかった

ことで，O3 と PO および平均期間の別で精度に顕著な差が

なかったと考えられた．また，測定地点を O3 では 6 地点，

PO では 4 地点取り除いても，取り除く前と同等の空間分布

予測精度および空間分布が得られることがわかった． 
クリギングの過程で得られるレンジは空間代表スケール

を表し，風速との間に正の相関が認められた．しかし，長距

離輸送等により対象領域全体が同一の気塊の影響を受ける，

あるいはローカルの発生源の影響が大きい場合には，本研究

で用いた通常クリギング法だけでは空間代表スケールの解析

には十分ではなく，化学輸送モデルによる解析や排出インベ

ントリを補助変数とする回帰クリギング法を用いた解析が必

要であると考えられた． 
本研究で解析したデータは 1 日ならびに 1 週間平均値

であるが，O3 については 1 時間値がより重要である．また，

異なる空間スケールや他の地域における本研究の手法の適用

可能性を検討する必要があると考えている． 
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近年，光化学オキシダント汚染の広域化がみられる中で，簡便かつ実用的に測定局の最適配置を検討する方法が必要とされ

ている．本研究では，大津市とその周辺においてオゾンと窒素酸化物について既存の測定局のデータをパッシブサンプラーで

補間した上でクリギング法を適用して，オゾンおよびポテンシャルオゾンを対象に濃度の空間分布予測手法を検討し，その予

測精度について評価した．パッシブサンプラーによる測定は十分な精度と真度であり，自動測定機のデータと同等に扱えるこ

とが確認出来た．クリギング法による空間分布予測精度は概ね良好でO3 および PO の空間分布予測に有効な手法であること

がわかった．クリギングの過程で得られるレンジは空間代表スケールを表し，風速との間に正の相関が認められた．ただし，

長距離輸送等により対象領域全体が同一の気塊の影響を受ける場合，あるいはローカルの発生源の影響が大きい場合には，化

学輸送モデルによる解析や排出インベントリを補助変数とする回帰クリギング法を用いた解析が必要であると考えられた． 


