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研究成果の概要（和文）：世界各国のメガシティーでは、先進国、新興国を問わず大気環境問題が取りざたされ
ている。その中で、最も排出規制が進んだメガシティーの一つである東京でさえも、光化学オキシダント（オゾ
ン）という大気環境問題を解決できていない。本研究は、オゾン生成に必要であるVOCの見落とされている「発
生源」ではなく、有機物の光分解によって発生するVOCの「反応場」を大気中から舗装道路に変えて研究を行っ
た。その結果、舗装道路に沈着した大気汚染物質が光分解によってVOCを放出していたことを発見した。VOCの放
出量は高く、現行のシミュレーションモデルはVOCの放出量を約3倍以上、見積もれていないことがわかった。

研究成果の概要（英文）：In megacities around the world, atmospheric environmental problems are being
 addressed in both developed and developing countries.Among them, even Tokyo, which is one of the 
most regulated megacities, has not been able to solve the atmospheric environmental problem of 
photochemical oxidants (ozone).In this study, we changed the "reaction field" of VOCs generated by 
photolysis of organic aerosol from the atmosphere to paved roads, instead of the overlooked "source"
 of VOCs required for ozone generation. As a result, it was discovered that the organic aerosol 
deposited on the paved road was photodecomposed to release VOCs. VOC emissions were high, and it was
 found that the current simulation model underestimated VOC emissions by more than three times.

研究分野： 大気化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果の学術的意義は、VOC生成の新しい反応場を発見したことにより、研究の発展が見込まれることにあ
る。舗装道路だけでなく、建築物の屋上、壁面などを考慮すると東京都23区の土地面積に対して、大気汚染物質
の沈着面積は土地面積よりも広い面積に沈着する。
そのため、これまでシミュレーションモデルで評価しきれていないVOCの発生量をおぎなえる可能性が高い。シ
ミュレーションモデルが改良されれば、社会的意義としてオゾンの環境問題の解決に近づくことが予想される。
このVOCの反応場は世界中に存在するため、東京だけでなく、世界中のメガシティーにおけるVOCのシミュレーシ
ョンをすることが可能となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

世界各国に存在するメガシティーでは、先進国、新興国を問わず大気環境問題が取りざたされてお

り、その中で、最も排出規制が進んだメガシティーの一つである東京でさえも、光化学オキシダント（オゾ

ン）という大気環境問題を解決できていない。シミュレーションモデルによって高濃度のオゾン現象が調

べられているが、モデルでは考慮している VOC の発生源が少ないため、オゾン濃度の高い再現性を得

る事が難しくなっている。近年の研究は、見落とされている VOC の「発生源」があるのではないかという

方向性で進められてきた。申請者は、この方向性に疑問を投げかけ、見落とされている VOC の「発生

源」ではなく、見落とされている VOC の「反応場」に注目をした。 

 
２．研究の目的 

これまで提唱されていなかった VOC 生成の「反応場」を考慮することで、その重要性を室内実験によ

り明らかにする。具体的には、都市大気中に存在するほとんどの有機化合物が最終到達点とし、なおか

つ大気よりも一般的に高温となる舗装道路表面での化学反応に注目した。 

 
３．研究の方法 
（１）アスファルトの試供体の作成 

舗装道路に使用されているアスファルトの素材を使用し、JIS規格に基づき、円柱型の直径10cm、高

さ2cmのアスファルト試供体を作成した。 

 

（２）アスファルトと建築資材を用いた大気沈着物の捕集、光分解実験系の装置開発および環境試料を

用いた光分解実験 

アスファルトを用いた大気沈着物の捕集は、西早稲田キャンパス（明治通り沿い）において2019年１

月、2020年8月、9月に行った。これらは雨よけをした日陰部分に設置し、大気沈着物の捕集をした。コ

ントロール試料として、ラックの最上段の雨よけがされていない場所にアスファルトを設置した。大気沈

着物を捕集する期間は、1日間、7日間、14日間、6ヶ月とし、各期間にアスファルトは9個ずつ使用した。 

アスファルトに沈着したPM2.5を光分解させる実験系を構築しVOCの測定を行った。詳しい実験系は特

許申請のため後日記載予定。 

 
４．研究成果 

この研究では、主に３つの新発見（図１）があった。（１）アスファルト上でPM2.5を光分解させることで

VOCが生成する新しい「反応場」が存在すること、（２）雨が降った後のアスファルト上の汚染物質を光

分解するとオゾン生成能の高いVOCとBVOC放出量が高くなること、（３）光分解によって発生したVOC

は分子量が高く（m/z:100～500）、PM2.5の主成分である二次生成有機エアロゾル（SOA）の前駆体とな

る物質が含まれていたこと。 

 

 

（１）アスファルト上で PM2.5 を光分解させることで VOC が生成する新しい「反応場」の存在 

図１ （１）アスファルトから放出する VOC、（２）光分解によって発生する VOC、（３）降雨後のアスファルトから放出するイソプレン 



図１（１）に半年間、野外で大気汚染物質をアスファルトに沈着させた環境試料を用いて、有機

エアロゾルの光分解によって放出した VOC であるホルムアルデヒド濃度を示した。まず沈着したガ

スを赤外線ライトで揮発させた。次に疑似太陽光を照射して揮発していない大気汚染沈着物質を光分

解させた。このことより、光分解によって VOC が放出している現象がわかる。そこで、次に光分解によっ

てどのような VOC が放出しているか調べるために、純空気を流して VOC 濃度が安定している安定時と

赤外線を使用した加熱時を（加熱時）/（安定時１）比とし、そして 

光照射時と赤外線の加熱時を（光照射時）/（加熱時）比とし

て示した。これらの比を比較すると（m/z:40～500）に大きな

ピークが現れている（図１（２））。このピークが確認できた事

により有機エアロゾルが光分解によってホルムアルデヒドの

ような低分子VOCから二次生成有機エアロゾルへと変化し

やすい高分子VOCまで発生したと考えられる。また図２に

アスファルトのブランク試料を用いて（光照射時）/（加

熱時）比を示した。この結果より、アスファルト自身が

光分解されてVOC（m/z:50～150）が放出している事がわか

るが、強度比が環境試料に比べ低い、そして高分子量

VOCの発生が少ないことがわかる。大気汚染物質が光分

解されることによってVOCが生成し、さらに低分子から高分

子量のVOC（m/z:400～500）が放出することがわかった。 

図１（１）で照射時と加熱時における VOC 濃度の差分を

とることでΔC を算出した。アスファルトに沈着させた PM2.5

とフィルターで捕集した PM2.5 を光分解し、発生させた

VOC をΔC として図３にまとめた。この両試料の大気汚染

物質の捕集期間は三日間である。本結果は 23 種の VOC

の標準物質で PTR-tof-MS をキャリブレーションしたもので

ある。発生量の高い VOC としては、オゾン生成能が高

いアルデヒド類であった。 

アスファルトに沈着させた PM2.5 とフィルターで捕集

した PM2.5 の光分解によって発生した VOC を比較し、アスファルト起源の方が VOC の放出量が多い

ことがわかった。このΔC の差の原因として、アスファルトの温度が考えられるため、今後、温度依存性

の実験が必要になると考えられた。 

以上のことより、アスファルト上で PM2.5 を光分解させることで VOC が生成する新しい「反応場」の存

在が明らかとなった。 
 
（２）雨が降ったあとのアスファルト上に沈着した有機エアロゾルの光分解によって発生する VOC 放出 

2020 年 8 月 3 日と 4 日に 1 日間、アスファルト上に有機エアロゾルを沈着させた環境試料を用いた。 

8 月 26 日-27 日は降雨前、9 月 6 日-7 日は降雨後の試料である。この環境試料は各々3 個の試料を

用いて VOC を測定した。特に BVOC であるイソプレン濃度が高くなっていた。図３にも示されるようにイ

ソプレンは他の VOC に比べ高い濃度を示している。イソプレンは、植物から放出される一次生成の植

物起源 VOC（BVOC）だと考えられており、光分解によって放出されることは考えられてない。今後、イソ

プレンの前駆体が、どのようなものであるか調べるために、光分解照射前後のフィルター試料を LC-tof-

MS で分析することで、光分解されている有機物を調べる。その有機物を使用して光分解によってイソプ

図２ アスファルト、ブランク試料の（光照射時）/(加熱)比 

（光照射時）/（加熱）比 
m/z 

図３ アスファルトとフィルターに捕集した PM2.5 を光分解

させ発生した 23 種の VOC のΔC 濃度 

ブランク試料 



レンの放出を調べる室内実験が必要であると考えられた。 

 

（３）沈着した PM2.5 質量濃度あたりの VOC の発生量 

PM2.5の質量当たりのVOC放出量を調べることで、気相またはメガシティー表面のどちらの

PM2.5の光分解からVOCの放出量が多いか判断できる。一般にガスやエアロゾルの沈着フラッ

クスFは、大気中濃度 C [μg/m3]と沈着速度 Vd [cm/sec]を用いてF＝CVdの式で表される。都

市域では PM2.5の乾性沈着速度は沈着表面との摩擦係数によって 0.01-0.5 cm/sec程度の値を

とると言われている（Giardina et al., 2019）。そこで、よく使用されるVd = 0.1 cm/secの条件

で1日間におけるアスファルトへのPM2.5の沈着質

量を算出しΔCを規格化した（図４）。このVOC濃度

は23種類のΔCの合計した値である。PM2.5質量濃度

に対するVOC放出量を評価するとアスファルトよ

りもフィルターから放出したVOCは約4倍で高い値

を示し、地表から大気へVOCの寄与が高いことが考

えられた。結果の詳細は特許申請のため後日記載予

定。 

 

（４）東京都 23 区内道路からのホルムアルデヒドの日放出量の算出 

放出速度 を求めるため図５のようなボックスモデルを考え、次式で算出をおこなった： =

− 0.1 × × 10 。定常状態を仮定すると、 = 0が成立し、 = 0.1 × × 10  (L/min) となる。こ

の式に、アスファルトの単位面積を東京都の道路面積値（103,599,046 m2）で補正するとVOC放出量

が算出できる。そこで、三次元大気化学モデルで使用されているVOCのエミッションインベントリー内の

ホルムアルデヒドと比較するため、ホルムアルデヒドの放出速度から、1日における東京都23区のアスフ

ァルトから放出されるホルムアルデヒドの放出

量を算出した。東京都23区におけるホルムア

ルデヒドの1.93×103(L/day)であり、本研究の5.

01×103(L/day)であり、約3倍であった。詳細な

結果は特許申請のため後日記載予定。 

 

図４ PM2.5 の１µg あたりの VOC の放出量 

図５ VOC の放出量のボックスモデル 

Vd＝０．１ 
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