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ABSTRACT: A global scale chemical transport model for gaseous and aerosol species (AGCTM) has been developed 

to study possible effects of changes in human and natural emission activities on atmospheric environment and the Earth's 

environment. The AGCTM simulation as well as Lagrange particle simulation was performed for about 40 days from Feb. 21 

to March 31, 2001 during TRACE-P field campaign. In the Lagrange particle simulation, emission areas for yellow sand and 

anthropogenic pollutant in China, Korea, Taiwan, and Japan were identified, and movements of the hypothetical non-buoyant 

particles released from the areas were kept tracked for one week. A technique to label particles with different colors for those 

released on different days allowed us to estimate spatial distribution of aged air-mass. In the AGCTM simulation, calculated 

results were compared with TRACE-P airborne observation, TOMS Aerosol Index, and surface observation in China. 
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1.は じめ に

2001年2-4月 にかけてお こなわれ たTRACE-P観 測の期 間 に合わせて全球 の化学輸送計算 と仮想 的な粒子

群 の輸 送計算 を行 った。粒子群 の計算 は、黄砂粒 子の排 出源 、 中国沿岸部 の排 出源 を想 定 して、広 が りを持

った これ らの排 出地帯通過 の気塊 が流れ場 のシアー によ りどのよ うに変形 され るかを1週 間にわた り トレー

スす るこ とを 目的 とした。化 学輸 送計算で は、上海 、北京 での1ヶ 月間(3月1-31日)の 地上観 測(SO2,NO篤

TSP)お よびTRACE-P航 空機 観測 の結果 と比較 した。

2.全 球化学輸送 計算 お よび 仮想粒子群 の輸送 計算

2.1全 球化 学輸送計算

全球輸送計算 は、2001年2.月20日00Z-3月31日10Zま で行 った。流れ場 はECMWの2.5° ×2.5°、鉛

直23層(上 端10hPa)で ある。輸送化 学種 は30、 化学反応 、移 流拡散 、乾 性 ・湿性沈着等 を含む(Kitada and

Nishizawa, 19981);Kitada et al.,20012);Kitada et al.,20033)。タイムステ ップは輸送30分 、化 学反応12秒 で ある。

排 出源 の1例 をFig.1に 示す。

土壌粒子 の排 出推 定は、粒 子 を粒 径別 に4ク ラス(0.2-2.0,2.0-3.63,3.6-6.0,6.0-12.0μm)に 分 けて行 った。

排 出モデル は、土地被覆(砂 漠 、草地等 の地表分類;Fig.2参 照)と それ に関連す るパ ラメー ター(粗 度 長、
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土壌水分等)お よび風速 によ り与 えるGillete and Passi(1988)4)の ものを用 いた。

Fig.1 BC by fossil fuel combustion(kmol/m2/s). Fig2. 土壌粒子の巻き上げ発生に関連する土地

被覆分類(マシューズの土地被覆データによる)。

2.2仮 想粒子 シ ミュレー シ ョン

流れ と物 質輸送の関係 をよ りク リヤー に見 るた めに、Kitada and Tanaka(1992)5)の モデル を用 いて粒 子群 の

ラグラ ンジ ェ型 シ ミュ レー シ ョンを合 わせ て行 った。数値 誤差が物質収支 に影響 しないのが特徴 であ る。

粒子群 のシ ミュ レー シ ョンは、3.月18日00Z-3月22日00Zま で、 中国沿岸部 の人為排 出地 帯(Fig.3a)と

内陸の土壌粒 子排 出地帯(Fig3b)を 想 定 して2時 間お きに粒子 を放 出 し、3月26日00Zま で8日 間にわたっ

て全粒子 の位 置座標 を記録す るこ とに よって行 った。粒子 のシ ンボル に よって放 出 日を区別 してい る(○-3

.月18日 、△-3月19日 、□-3月20日 、+ -3月21日)。

Fig.3a 人為排 出地帯 Fig.3b 黄砂排 出地帯

2.22001年3月 の東アジアの大気環境

中国域で、2001年3月 に2度 の高濃度エピソー ドのあったことが知 られている。3月1-8日 と同20-22日

を中心とする数 日である。Fig.4は 同期間の北京などの中国北部 ・東北部都市(上 段)と 上海な どの東部都市

(下段)の 汚染物質濃度の変化であるが、この状況を明確に示す。ただし、3月20-22日 を中心 とした両地

域の高濃度は、後の粒子群のシミュレーシ ョンか らもわかるよ うにその理由が異なる。
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Fig.4 北京等 中国北部 ・東 北部都 市(上 段)、 上海 等東部

都 市(下 段)の2001年2月-5月 大気汚 染濃度 変化

(Zhongguo Huanbaoju Wang,2001-TRACE-P web site)

3.粒 子群のシミュレーションから見た3月20日 前後

の高濃度因

上海付近では18-21日 まで連続 して気圧傾度が小 さく

(南に高、北に低気圧)、Fig.5に 示 されているように、

三 日分の人為汚染物質の滞留により高濃度が形成 された。

一方
、すでに多くの報告があるように、北京等の北部の

諸都市では、北方に中心を持つ強い低気圧に伴 う強風か

ら20日 に発生 した土壌粒子の巻上げが主因とな り高濃度 となった(Fig.6)。

(a)水 平 面 (b)東 西方向鉛直面

Fig.5.2001年3月21日00Zの 人為排 出汚染物 質想 定の粒 子分布(○:3月18日 放出、△:19日 、□:20日)。

(a)水 平 面投影 図、(b)東 西方 向鉛 直面投影 図。

(a)水 平面 (b)東 西方向鉛直面

Fig.6.2001年3月21日00Zの 土壌起源粒 子分布(○:3月18日 放 出、△:19日 、□:20日)。(a)水 平面投.

影 図、(b)東 西方向鉛直面。
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(a)-1 人為汚染物質想定粒子:水 平面。 (a)-2 人為汚染物質想定粒子:東 西鉛直面。

(b)-1 土壌想定粒子分布:水 平面。 (b)-2 土壌想定粒子分布:鉛 直面。

Fig.7.3.月26日00Z:(a)人 為 排 出想 定粒 子 、(b)土 壌 想 定 粒 子 。 ○:18日 、 △:19日 、 □:20日 、+:21

日 に 放 出。

Fig.7は3月18-21日 の4日 間に放出された物質の26日 における分布を表す。沈着、沈降等の除去過程を想

定 しなければ、排出地域か らあまり離れない地域内上空での1週 間程度の滞留を示唆する。

例えば、台湾から香港、広州、海南島にかけて、上海から香港に到 る地域で5―6日 前に排出された人為起

源汚染質が26日 の時点でも滞留 していることが、Fig.7(a)に示 されている(緑 および黒の粒子群)。土壌粒子

も同様の傾向を示すが(Fig.7(b))、 ほぼ30Nの 線に沿って東西に広が りそれより南には広がらないように見

える。

4.全 球化学計算 ・粒子群計算 と地上観測、TRACE-P、TOMSデ ータ との比較及び考察

4.1中 国における地上データとの比較

観測と計算の比較には、TRACE-Pの 観測期間に該当するバイオマス燃焼に伴 う排出がまだ含まれていないこ

と等による制約がある。Fig.8にSO2に ついて上海での1か 月分の観測 と計算の比較を、Fig9に 上海および

北京での観測TSPと 計算SPMの 比較をそれぞれ示す。

SO2に ついて(Fig.8)、全球計算 として定性的には観測の傾向によく追随 していると考えられ るが、濃度 レ

ベルが低い。大きな格子長(現 状では、2.5×2.5度)に よる、解像度の低 さが、(特に)排 出源の近傍での濃

度の再現に影響 していると考える。また、排出源情報の検討も必要 と考えている。湿性沈着の有無は随所で

濃度 レベル に影響を与えている。Fig.8に 見られるSO2濃 度への影響は比較的少ない。
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Fig.8.上 海 のSO2比 較:観 測(□)、 計 算(◇)。 ノーマル ケース(左)、 湿性沈着な し(右)。2001年3月

1日-3目31日 。

(a) (b)

Fig.9.(a)上 海お よび(b)北 京 にお ける2001年3月 の粒子状物質濃度 の比較 ただ し、観測(□):TSP

(μg/m3),計 算(◇):SPM(ng/m3)-シ ミュ レー シ ョン よ り得 られる粒径12μm以 下のす べての粒 子状物質

を含む。

(a)TOMS Aerosol Index.. (b)

Fig.10.2001年3月22日 の(a)TOMS Aerosol Indexお よび(b)高 度1500mで の化石燃料燃焼起源 のブ ラック

カーボ ン濃度(計 算値)。
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Fig.9の エアロゾル粒子の場合、観測はTSP濃 度を、計算はSPM(粒 径12μm以 下の粒子)濃 度を表す。

Fig.9(a)上海で観測 と計算土壌粒子を含めることにより計算濃度 レベルは、かな り観測値に近づいている。内

訳では、黄砂のイベン ト時には土壌成分が全体の8-9割 を占める。計算値 と観測値に乖離があるのは、3月

2,3日 、11-14日,20-22日 であるが、計算結果の検討 より、2-3日 が土壌粒子の過小評価、同じく11-14日

が過大評価、20-22日 は人為起源粒子の過小評価 と考えている。

また、センシティビィティ研究を通 じて湿性沈着の適正な評価がなおかつ必要であると考えている。

(a)人 為 起源:水 平面。 (b)人 為起源:東 西方向鉛直面。

Fig.11. 2001年3月22日00Zの 人為起源粒 子の分布(18日 ○、19日 △ 、20日 □、21日+粒 子 を放 出)。

4.2TOMSの エ ア ロゾル ・イ ンデ ックス とBC濃 度分布 の比較

Fig.10に(a)TOMSのaerosol indexと(b)全 球 モデル シュ ミュレー シ ョンによ り得 られ た化石燃料起源 の

ブラ ックカーボ ン(BC)の アジア分布 を示す。TOMSに よる分布 は上海 と中国南部 さ らに 日本海上 に大 きな値

を示す スポ ッ トがあ る。TOMSのaerosol indexの 正値 は放射 吸収性 のエア ロゾル 量の指標 で あるか ら、 これ

を化石燃料起源 のBC(Fig.10(b))と 比較 した。Fig.10(b)の高度1500mで の化石燃 料起源 のブ ラ ックカー ボン分

布 は、定性 的にはTOMSの 特徴 をはず していない と考 えるが、中国南部の スポ ッ トは弱 い。一 つの原因 は

Fig.10(b)が 鉛 直カ ラム内 の積 算量 ではない こ とに よる と考 え る。 実際、Fig.11(3月22日00Z)は 、 日本海

お よび 中国南部 の正値 スポ ッ トに該 当す る位 置(Fig.10(a)参 照)に 、高度2-3kmに わたって分布 す る粒 子

群 を示 してお り(Fig.11(b))、 地表付 近だ けで な く上空 にも粒子 が蓄積 しエア ロゾル のカ ラム量が他の場所 に

比べて増 している ことを示 してい る。Fig.11(a),(b)よ り、 日本海上 の汚染物質 は上層 に19-20日 排 出の物質、

下層 に21日 排 出の物質 があ り、概 して"aged air-mass"を 中心 とす るのに対 して、中国南部のそれは21日 排

出の汚染物質 を中心 とす る"fresh pollutant"と 言 える。いずれ に して もfire spotの 情報 に よ り状況 に応 じたバ

イオマス燃 焼 の排 出も含 める必要 があ る。

4.3 TRACE-P航 空機 観測デー タ との比較

TRACE-Pの 観測期 間中にDC-8:17(FL4-FL20)フ ライ ト、P3-B:21フ ライ トが行われ てい る。 日本 の横 田

をベ ースに した フライ トの うち、3月20日 にDC8に よって行 われ た観測(Fig.12(a),(b)参 照)に ついて今 回

の計算結果 と比較 した。

Fig.12に(a)3月20日FL13の コース(色 によってフライ ト高度 の概略 を気圧 で表示)、(b)フ ライ ト高度

の変化 を示す。Fig.12(a)は イ ンターネ ッ トのサイ トか ら得 た もので ある。3月20日 は、北緯47度 、東経135

度付近 に中心 を持 つ強い低気圧 によって 日本海 北部 か ら北海道 にか けて西風ない し南西風が吹 き、 日本 の太

平洋岸 も晴天 なが ら、その影 響 を受 けていた。一方 、フライ トコースの大部分、すなわ ち太平洋 か らコー ス

の南端お よび東 シナ海(Fig.13(a))に かけては気圧傾 度が緩やか で弱風 であった。
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(a) フ ラ イ トコー ス (b) フライ ト高度の時間履歴

Fig.12.2001年3月20日 に 行 われ たDC8に よ る観 測(FLI3)の コ ー ス。(a)コ ー ス 、(b)高 度 。

Fig.13は 、このような気象状況の下での観測 と計算の比較を示す。(a)O3、(d)HNO3と ガス成分であ り、

(b)BC、(c)SO4は 粒子状成分の濃度である。

O3に 関 して観測 と計算の一致は良好である。UTC31時 の高オゾン濃度は、日本列島の日本海沿岸上空11km

の飛行時であり成層圏オゾンを示す ものである。一方、26時 でも同程度の高度を飛行 している(Fig.12b)

が、オゾン濃度は25ppb程 度 と低い。同時刻 にDC8は 南緯22度 の低緯度にあり、対流活動の活発な南方の

対流圏上部の空気を代表するものと考えられる。03に は成層圏にも重要なソースがあるが、BC,SO4,HNO3

は地表面にソースを持つ。 これ らの化学種に対す る適合 も定性的にはかなり良好である。いずれ も高濃度を

示 しているのはUTC29-30時 であり、この時点でDC8は 中国 と朝鮮半島に囲まれた黄海上の低高度にある。

位相は、ほぼ合っているものの、Bcについてはかな り過小評価、SO4に ついても若干の過小評価(Fig.13(b),(c))

となっている。(SO4に ついては観測がppbv、 計算が μg/m3単 位であることに注意。)2-3月 期に合わせた

BCの 適切な排出源強度分布の設定も検討課題である。HNO3に ついては、計算結果が良く観測に追随 して

いる。

5. おわ りに

2001年3月 のTRACE-P期 間を対象に開発中のエアロゾル全球輸送/反応/沈着モデルのパフォーマンスを検討

した。定性的には、満足できる結果が得 られた。排出源の精度、モデルの解像度の向上が必要である。
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(a) オゾ ン (b) ブ ッラクカー ボン

(c) SO4 (d) HNO3

Fig.13. FLl3(フ ラ イ ト13):観 測 と計 算 の比 較 。
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