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4. VOC粒子化モデル(化学反応モデル)の検討 
 大気質シミュレーションモデルにおいて、粒子化モデルおよび化学反応モデルは、予測

精度を左右する重要なコンポーネントである。ここでは、テスト計算で用いる CMAQ(v.4.6)
で選択可能なコンポーネントについて、情報を整理し、今年度のシミュレーションで使用

するモデルについて検討した。 
 
4．1 粒子化モデルの検討 

 CMAQ(v.4.6)では粒子化モデルとして、AERO3、AERO4が選択可能である。また、CMAQ
では、これとは別に CMAQ-MADRID と呼ばれる、従来よりも精緻化した粒子化モデルを
組み込んだバージョンが存在するが、MADRIDについては現状ではモデルの性能を評価で
きる実績や、資料が不足しているため、今年度については採用を見送ることとした。従来

の粒子化モデル(AERO3)とMADRIDの概要を比較した資料を表4-1に示す。MADRIDは、
二次生成有機エアロゾルの計算、粒子表面上での不均一反応の取扱いなどで、AERO3から
精緻化を図っている。 
 
 

表 4-1 AERO3 と MADRID の概要比較(Schwartz et al., 2005) 

 
出典:(http://www.asp.bnl.gov/ASP_ST_mtg_pres_2005/Wright-Schwartz/Wright_presentation.pdf) 
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 また、CMAQ(v.4.6)で選択可能な AERO4 について、AERO3 からの変更点は以下の通り
である。 
・ 海塩粒子の考慮 
・ 粒子の乾性沈着アルゴリズムの改良 
・ ISORROPIA(粒子平衡反応モジュール)のアップデート 
・ PM2.5濃度計算モジュールに新サブルーチン追加 
・ AERO_EMIS(粒子排出量モデル)のバグフィックス 
・ Mode_crossover(粒径モード計算モジュール)のバグフィックス 
・ ISORROPIAの硫酸塩の入力方法の変更 
・ MINIL2SG(エアロゾル粒径分布)の変更 
・ Sulfate trackingオプションの追加 
・ 粒子中炭素成分の発生源別寄与率算出オプションの追加 
 これらの変更点のうち、AERO3 との最も大きな違いは海塩粒子のモデル化であるが、
AERO4で海塩粒子の計算をするには、”OCEANfile”と呼ばれるファイルをプリプロセスで
作成する必要がある。しかし、自動的に OCEANfile を作成するツールは開発途上であり、
現在は、暫定的なプログラムが公開されている。また、AERO4は、CMAQ(v.4.5)から選択
可能となっているが、使用実績の報告例が少なく、AERO3との計算結果の比較資料が少な
いのが現状である。 
 環境省の過去の調査では、関東地方における平成 12年度の SPMに占める発生源別寄与
割合で海塩粒子の寄与は 14.5%であることが報告されている。また、関東地方環境対策推
進本部の報告では、粗大粒子に占める海塩粒子の寄与は夏季では 10%以上、冬季はほぼ 0%
と推定されている。一方で、環境省により実施されたフィールド調査の結果によると、夏

季の関東におけるSPM高濃度事例においては、二次生成粒子の寄与と思われるOCやSO42-

の割合が増大するケースとローカルな自動車排ガスの影響と考えられる EC 割合の増加す
るケースが報告されている(図 4-1)。 
 また、海塩粒子の Cl-がオゾン生成に与えるインパクトについては、カリフォルニアの都

市域を対象としたシミュレーションの結果からは、大半のモニタリングステーションで最

大 2-4ppbのオゾン増加であったことが報告されている (Knipping et al., 2003)。 
 そこで、今年度のテストシミュレーションの実施にあたっては、現状では OCEANfileの
作成ファイルが困難なことや、AERO4の精度が未知数な点、今年度実施する SPM高濃度
事例やオキシダント高濃度事例においては、海塩粒子の寄与は相対的に小さいものと判断

し、AERO3を選択することとした。 
 ただし、AERO3と比較して、MADRIDや AERO4の方が現実に則した物理過程を取り
込んでいることから、今後はこれらのモデルについても利用を検討する。 
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6 時間毎にフィルターサンプリ

ングを行い、SPM の組成を調

査。 

・ 高濃度サンプル A,Bでは、

OCや SO42-の割合が増大 

→二次生成粒子の寄与が大 

・ 高濃度サンプルCでは、EC

の割合が増大 

→自動車排ガスの影響か 

・ 海塩粒子起源と見られる

Na+については、低濃度サ

ンプルの方が、相対的に割

合が高くなる 
図 4-1 フィールド調査による SPM 組成の時系列変化の例(H14 年夏季、杉並) 

 
4．2 気相化学反応モデルの検討 

 気相化学反応モデルについては、CMAQ(v.4.6)では、CB4、CB05、SAPRC99 が選択可
能である。このうち、CB05 は、2005 年にリリースされた比較的新しいモデルで、前身の
CB4からの変更点は以下の通りである。 
• Kinetic Updates 

• Photolysis Updates 

• Extended Inorganic Reaction Set 

• Simple Alkanes (Methane and Ethane) 

• Higher Aldehydes 

• Alkenes with Internal Double Bonds 

• Oxygenated Products and Intermediates 

• Terpene Chemistry 

Suginami

0

20

40

60

80

100

9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3

22 Jul 23 Jul 24 Jul 25 Jul 26 Jul 27
Jul

Japan Standard Time (JST)

C
om

po
si

tio
n 

of
 S

PM
 (%

)

Suginami

0

10

20

30

40

50

9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3 9 15 21 3

22 Jul 23 Jul 24 Jul 25 Jul 26 Jul 27
Jul

Japan Standard Time (JST)

SP
M

 (μ
g 

m
-3

)

A B

C



 

 45

 ボックスモデルによる MIR(Maximum Incremental Reactivity)の算出結果を CB4 と
CB05比較した場合、CB05の方がオゾン生成の立ち上がりが早いが、最終的なオゾン生成
量はほとんど同じであることが報告されている(Yarwood et al., 2005)。また、米国を対象と
したシミュレーションでは CB05 のオゾン濃度が CB4 と比べて夏季は 8%増加することが
報告されている。ただし、最新のモデルであるため、他のシミュレーション実績の報告例

はほとんどないのが現状である。 
 また、CBM-Ⅳ(CB4)と SAPRC99の概要の比較を表 4-2に示す。両者の大きな違いは、
個々の VOC成分のグルーピングの手法にあり、CBM-Ⅳでは、VOC各成分の分子構造に着
目し、炭素原子の結合状態によってグルーピングする方法(Lumped structure mechanism)
を採用し、SAPRC99 では、反応性の類似した成分を 1 つのグループとして扱う方法
(Lumped molecule mechanisum)が採用されている。また、無機化学反応については両者
の差異は少ないが、有機化学種については、SAPRCの方が多くの種類を取り扱っている。 
 

表 4-2 化学反応モデルの概要比較 
 CBM-IV SAPRC99 CB05 
フルネーム Carbon Bond 

Mechanism, 
version IV 

Statewide Air  
Pollution Research
Center, version 99 

Carbon Bond 
Mechanism, 
version 2005 

出典 Gery et al.(1989) Carter (2000) U.S.EPA (2005)
type LSa LMb LSa 
反応式数 81 198 156 
物質数 33 72 51 

Constant species 2 4 － 
安定無機物質 9 14 － 
無機中間体(短寿命) 5 6 － 
安定有機物質 6 25 － 
有機中間体(短寿命) 5 14 － 
PANとその類似物質 1 4 － 
芳香族安定物質 4 4 － 
植物起源安定物質 1 1 － 

a: Lumped structure mechanism.            Jimenez et al.(2003)より 

b: Lumped molecule mechanism 

出典: 環境省、「平成 17 年度浮遊粒子状物質及び光化学オキシダントの生成にかかる調査報告書」に

CB05の情報を追加 
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 CB4と SAPRC99による計算結果の比較はいくつかの報告例があるが、Dodgeは、清浄
大気～代表的な都市大気の条件下では、気相化学反応モデルの違いによるオゾンの予測値

の差は多くの報告では大部分は 10%以内であることを報告している。また、同様に Jimenez 
et al.も、ボックスモデルによる検証では化学反応モデルの違いによるオゾン濃度の違いは
20%以下であることを報告している(図 4-2)。 

 
図 4-2 化学反応モデルの違いによるオゾンシミュレーション結果の比較 

 
 以上のレビューより、化学反応モデルとしては、CB4と比較して CB05あるいは SAPRC
の方がより、詳細なモデルと判断出来る。このため、本業務においても CB05、SAPRCの
選択が望ましいと考えられるが、下記に示す理由により、今年度のテストシミュレーショ

ンではCB4を選択することとして、CB05、SAPRCの利用は次年度以降の検討課題とした。 
 
・ テスト計算に用いる発生源インベントリ(H14年度に環境省が実施した、「平成 14年度
浮遊粒子状物質環境汚染実態解析調査」において作成した平成 12 年度ベースの発生源
データ作成したデータ)は、CB4 を用いることを前提で整備されており、化学種の再分
類は不要でそのまま利用可能である(データフォーマットの変換は必要)。 

・ 歴史が古い分、実績が豊富で精度的にも一定の評価はされている。 
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