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研究成果の概要（和文）：二次有機エアロゾル(SOA)の正確な動態把握と発生源解析を目的

として、揮発性ビンモデル・詳細反応モデルを、三次元大気質モデル上で開発した。また、

ボックスモデル上で従来モデルと比較・評価した結果、揮発性ビンモデルは実測値をよく

再現すること、大気中のエイジングが SOA 生成に重要な寄与を持つこと、現状の詳細反

応モデル(反応数<20000)は低揮発性生成物の生成量が他モデルに比べて顕著に低く、SOA
を顕著に過小評価することなどが明らかとなった。 
 
 
研究成果の概要（英文）：For the improvement of secondary organic aerosol (SOA) models 
volatility basis set model and explicit model were developed. From comparison of these 
SOA models with observation and existing SOA models, we found that (1) volatility basis 
set model well reproduced the observed SOA, (2) aging process of semi-volatile organic 
compounds has critical contribution to SOA production, and (3) explicit model largely 
underestimated the observed SOA concentration, partly due to much smaller production of 
low-volatile products. 
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研究分野：複合新領域 
科研費の分科・細目：環境学・環境動態解析 
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１．研究開始当初の背景 

大気中の微小粒子状物質(エアロゾル)は、
呼吸器などへの沈着を通じた健康影響、太陽
光の散乱・吸収による気候影響、酸性物質や
栄養物質の沈着による生態系影響などを持
ち、その環境動態把握はこの半世紀にわたっ
て大気環境問題における主要な課題であっ
た。大気中の起源が一次排出と二次生成に分
かれるエアロゾルは、その生成量は原因物質

排出量と非線形であるため、発生源解析に統
計モデルは適用できず、シミュレーションモ
デルが有用である。有機エアロゾルの起源を
一次排出と二次生成について分子レベルで
分離され始めた近年、シミュレーションモデ
ルは観測された二次有機エアロゾル(SOA)の
濃度を過小評価する事が報告されており、そ
の原因解明が必要とされている。有機エアロ
ゾルは、多岐にわたるエアロゾル成分の中に



おいて、全粒子中の主要成分である事、組成
が多様であるため生成過程に不明な点が多
い事、それに関連して主要な発生源が未解明
である事、などから、様々な観測研究・モデ
リング研究が特に必要とされている。 

わが国での先行研究から、現在の大気質シ
ミュレーションモデルは特に日中に生成さ
れる化石燃料起源 SOA を顕著に過小評価し
ている事、生物起源 SOA は比較的良く再現
する事が明らかとなっており、今後の研究課
題として、化石燃料起源 SOA の過小評価要
因の解明と、生物起源 SOA の発生源解析に
向けた生成過程検証が挙げられていた。この
ような背景の基、本研究課題では化石燃料起
源 SOA、生物起源 SOA それぞれについて、
より精緻なモデル計算・評価を実施すべく、
モデル開発を実施した。 

 
 
２．研究の目的 

SOA の正確な動態把握と発生源解析を目
的として、揮発性ビンモデル(VBS モデル)、
及び詳細反応モデル(MCM モデル)を、三次
元大気質モデル上で開発した。化石燃料起源
SOA について、近年、同定されていない揮発
性の低い有機化合物(SVOC)から生成された
SOA が、大きな寄与を持つ可能性が、希釈実
験結果などから示唆されている。この SVOC
からの SOA 生成への寄与を数値モデルを用
いて定量するために、本研究では VBS モデ
ルを採用した。VBS モデルでは、成分として
同定されていない SVOC を揮発性ビンごと
に取り扱う事で、従来計算できなかった
SVOC 起源の SOA 生成過程を計算可能とな
る。生物起源 SOA については、これまでに
森林域での SOA濃度増大量が生物起源 VOC
排出量との間に収支が取れている事が報告
されているものの、生物起源 SOA の生成過
程は実大気中では殆ど検証されていない。本
研究では、SOA 濃度を成分別に計算可能な
MCM モデルを三次元モデル上に構築する事
で、成分別濃度を計算して、生物起源 SOA
生成過程をより精緻に検証することを目的
とした。 

また、本研究では、VBS モデルや MCM モ
デルの計算結果を、従来の収率モデルやメカ
ニカルモデルと相互比較して、その計算性能
や特性を評価した。 

 
 
３．研究の方法 

(1) ２つの SOA モデル(VBS モデルと
MCM モデル)をボックスモデル上で開発し、
粒子化計算手法や化学反応式による常微分
方程式の計算手法を検討した。さらに、VBS
モデル、MCM モデルとも、三次元化学輸送
モデルに実装して、夏季の関東地方を対象と

した計算を実施した。 
 
(2) 本研究では 5 種のモデル(MCM, 

CACM-MADRID2, SAPRC99-AERO4, 
SAPRC99-AERO5, SAPRC99-VBS)を利用
し、0 次元ボックスモデル上で SOA モデルの
相互比較・精度評価を行った。化学反応モジ
ュールの大きな違いとして、CACM と
SAPRC99 では多種の揮発性有機化合物
(VOC)をグルーピングしているのに対して、
MCM では一次排出物質・二次生成物質とも
多数の VOC をグルーピングせずに計算して
いることが挙げられる。また、VBS モデルで
は、一次 OA(POA)の蒸発を考慮するため、
揮発性の低い VOC(SVOC と IVOC)として排
出させていること、及び酸化生成物のエイジ
ングを計算していることが特徴であり、一次
排出される SVOC と IVOC、及び VOC から
の酸化生成物は飽和濃度 C*(0.01-106 g m-3

の範囲)ごとにグルーピングされている。0 次
元ボックスモデルでは 2004 年 7 月 22 日―8
月 14 日の期間、東京都中心部の 30km 四方
のグリッドにおいて化学過程・エアロゾル過
程・バックグランド空気塊との交換を計算し
た。 
 
 
４．研究成果 

(1) VBS、MCM ともに、3 次元モデルに適
用可能な高速のソルバーでも十分な計算性
能が得られることが明らかとなった。また、
三次元化学輸送モデルの入力データである、
揮発性有機化合物(VOC)、および半揮発性の
VOC(SVOC・IVOC)の排出プロファイルを詳
細成分別に収集して、発生源データを整備し
た。また、先行研究を基に、VBS での酸化速
度・蒸発エンタルピーなど、粒子化モジュー
ル中のパラメタを整備した。なお、当初は
VBS の用途を SVOC, IVOC からの SOA 生
成計算と想定していたが、VOC からの SOA
生成計算にも有効であるという最新の先行
研究報告を基に、その粒子化計算モジュール
を VBS に追加した。関東地方における 3 次
元モデル計算を実施した。 

 
 
(2) 各モデルは、O3・窒素酸化物・OH ラ

ジカル・VOC など気相成分の実測値を平均
的に再現しており、またモデル間の差も比較
的小さかった。それに対して、SOA 濃度の計
算結果はモデルごとに大きくばらついてい
た。SOA と Ox(O3+NO2)の比を指標として観
測値とモデル計算結果を比較したところ、
VBSモデルで計算されるSOA/Ox比は実測値
を比較的良く再現していたが、他のモデルは
顕著に過小評価していた(図)。特に MCM で
計算される SOA 濃度は他のモデルと比べて



顕著に低かった。これは、MCM モデルでは
他モデルと比べて低揮発性生成物の濃度が
顕著に低かったためであり、今回の計算シス
テムでは粒子相反応など重要な SOA 生成過
程が抜けている可能性が示唆される(収率モ
デルでは、室内実験より収率を求めているの
で、これらの過程の一部は間接的に考慮され
ている)。他モデルと比べて SAPRC99-VBS
が高い SOA 濃度を示す理由は、主にエイジ
ングで、人為起源 VOC の酸化生成物のエイ
ジングが SOA 生成に大きな寄与を持つ可能
性が示唆された。ただ、VBS モデルにおける
酸化生成物の生成収率には既にエイジング
の寄与が含まれているため、VBS でのエイジ
ングは酸化反応をダブルカウントしている
可能性がある。さらに、東京における SOA
の発生源解析を実施したところ、従来広く使
われていた収率モデルと VBS モデル・MCM
モデルの計算結果は大きく異なっていた。こ
の結果は、PM2.5 などの発生源解析において、
SOA モデルの選択によって推計結果が大き

く異なることを意味しており、SOA モデルの
精緻化が重要であ
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ることを強く示唆するも
のである。 
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