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大気汚染の長距離輸送モデル＊

岡　本　眞　一＊＊　片　谷　教　孝＊＊＊

　酸性雨や2次粒子による汚染が注目を集めるようにな

って，これらの汚染現象を形成する輸送，変換，除去等

の過程について，多くの報告がなされている．ここで

は，これらのうち，汚染物質の長距離輸送のモデル化に

関する近年の報文を紹介し，最近の研究動向について述

べることとしたい．

　1．まえがき

　酸性雨や2次粒子の生成などの間題が取り上げられる

ようになり，その原因となるSOxやNOxなど1次汚

染物質の排出量と環境濃度との因果関係を明らかにする

ことが要求されている．

　SO42一などの2次生成粒子や酸性降下物は，発生源の

近傍のみならず数10km～数1000kmの範囲にまで高濃

度が及ぶこともある．このため，これらの現象の解析に

は，数1000kmのスケ」ルでの汚染物質の輸送，拡散，

反応（気体から粒子状物質への変換），沈着の過程を表

現できる数式モデルが必要である．このような数式モ

デルを，大気汚染の長距離輸送モデル〔Long－Range

Transport（LRT）Mode1〕と呼んでいる．

　汚染気塊の数百km以上の移動についての研究は，

1970年代以降に主として北アメリカおよびヨー・ッパに

おいて実施されてきた．これらの研究の多くは2次生成

粒子および酸性降下物を対象としたものであるが，原子

　＊Long　range　transport　model　fbr　air　pollution．

＊＊Shin’ichi　Okam・to，東京情報大学経営情報学部．
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力発電所からの放射性物質の移流（Heffter　et　aL，1975）

やオキシダント等の光化学スモッグ（Lamb，1982）など

を扱ったものもある．

　火力発電所からの煙流中でのSO2からSO42一への変

質も含めて，10kmから100km程度までの煙流観測

は，1970年代の中頃にアメリカにおいて多数行われた．

これらの観測としては，MISTT（Midwest　Interstate

SulfUr　Transport　and　Transfbrmation）プロジェクト

（Gillani　et　a1・，1978），STATE（SulfUr　Trausport　an4

Transfbrmation　in　the　Environment）プロジェクト

（Schiermeier　et　a1．，1979）などが著名である．これら

のプ・ジェクトについては鶴田（1981）などが紹介して

いる．

　Carras　and　Williams（1981）1まオーストラリア中央

部の砂漢地域にあるMt．Isa精練所からの排煙を風下

距離約1000kmまで航空機を使用して観測し，煙の拡

散幅について検討している‘この他に，火山の噴煙や大

規模森林火災の煙をトレーサーとして，エー・ゾルの長

距離輸送について解析している報告もある．・

　エアートレーサーを用いた長距離輸送の実験として

は，1983年に実施されたCAPTEX計画（Cross－Appala－

chian　Tracer　Experiment）が有名である．この実験で

は米国オハイオ州とカナダのSudburyからC？F14（過

フッ化一1一メチルシク・ヘキサン）を噴霧し，アメリカ

北東部を中心に300～1100kmの範囲に測定網を展開し

ている，この実験の詳細はFerber　et　a1．（1986）が紹介

している．

　この長距離輸送モデル及び酸性沈着についての単行本
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としてはMartin（1982），Georgii　and　Pankrath（1981），

Beilve　and　Elshout（1982），Bubenick（1984）などが

ある．また，これらについての総説としては，鶴田

（1981），笠原（1983），Bass（1980），Eliassen（1980），

Johnson（1984）などがある．

　ここでは，主として，2次生成粒子と酸性降下物を対

象とした長距離輸送モデルについて，最近までの研究の

動向について紹介する．

　2．長距離輸送のモデル化

　汚染物質の移流と拡散を表現する数式モデルは，長距

離輸送を表現する場合も，従来から多く扱われている数

kmから数10km程度の都市スケールの場合でも基本的

には同一である．しかし，長距離輸送モデルでは，対象

とするスケールの拡大とともに移流時間が長くなり，し

たがって汚染物質の沈着過程が無視できなくなる．この

ため，ガス状物質及び粒子状物質の地表面への吸着など

の乾性沈着及び雲粒の生成過程での吸収や雨滴による洗

浄効果によって地表へ落下する湿性沈着のプ・セスのモ

デル化が必要である．これらの長距離輸送・沈着過程の

概念を模式的に示したものが第1図である．

　都市スケールでのSO2，NOxなどの拡散モデルで

は，煙突の高さや大気安定度が重要な要素となる．しか

し，長距離輸送モデルで対象とする数百km以遠では，

一般的に汚染物質は地表から混合層（あるいは上層の底

面）の高度までの間でほぽ均一に分布すると考えられて

いるので，有効煙突高度などの変化は2次生成粒子濃度

や酸性沈着物の量にはあまり影響を及ぽさない．また，

汚染物質の輸送距離が長くなると，移流期間中に気象条

件が変化しないことはほとんど考えられない．したがっ

て，発生源からリセプター（濃度計算地点）までの間

で，直線的に風下方向を決めることは困難である．

　このように，2次生成粒子などの拡散モデルと，従来

の都市スケールでの拡散モデルでは，移流拡散の基本式

は同じであっても，無視できる要素と考慮すべき要素に

相違がある．したがって，そのモデル化に関しても，従

来のモデルとは異なる工夫が要求されている．

　3．長距離輸送モデルの分類

　大気中の粒子状SO42一濃度及びその沈着量を計算す

るための長距離輸送モデルは，大別して，毎日の濃度変

化や沈着量を求める短期モデルと，月平均や年平均での

濃度や沈着量を計算する長期モデルがある．このうち，

長期モデルに関しては，短期モデル計算値を所定の期間

にわたって加算して平均値を求める方法と，条件別濃度

計算値にその出現頻度を乗’じて直接に長期平均値を求め

る方法がある．

　これらの拡散モデルの分類を第1表，代表的なモデル

の特徴を第2表に示す．
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第1表　汚染物質の長距離輸送モデルの分類

・短期モデル（毎日の濃度変化を計算するもの）

（1）格子（オイラー）モデル

・差分モデル

・モーメント法

・擬似スペクトラル法

・粒子モデル（PIC法など）

Durran　et　aL（1979），Lavery　et　a1．（1980）

Egan　（1976）

Murphy（1981），Van　Dop　and　de　Haan（1983）

Cass（1981）

（2）流跡線（ラグランジュ）モデル

　　・リセプター・オリエンテッド　Ottar（1978），Reisinger　a，nd　Crawfbrd（1981）

　　・発生源オリエンテッド　　　Johnson　et　aL（1978），McNaughton　et　al．（1981）

（3）混合モデル　　　　　　　　　Liu　ad　Stcwart（1982），Stewart　et　a1．（1983）

・長期モデル（月平均，季節平均，年平均の濃度を計算するもの）

（1）統計的流跡線モデル　　　　　Shannon（1981），一Venkatram　et　aL（1982）

（2）短期モデル計算値の平均を求める方法　McNaughtqn（1980），Kleinman（1983）

SO42『濃度などを求めるシミュレーションモデルはほぼ

光化学大気汚染モデルと同様のモデル構成となってお

り，大きくは格子（オイラー）モデルと流跡線（ラグラ

ンジュ）モデルに分類される．

　都市スケールの光化学大気汚染モデルでは，格子間隔

（差分間隔など）は1km～数km程度であることが多

い．しかし，長距離輸送モデルでは，煙源から1000km

以上の風下までの汚染物質の挙動を解析するため，一般

に格子間隔は10km～100km程度となる．このため，

孤立点発生源からの煙が短時間のうちに格子内に均一に

分布するという仮定は採用し難い．したがって，煙源か

ら排出された初期の煙はパフモデルで扱い，十分に拡散

幅が大きくなった後に，そのパフに該当する煙の量に相

当する濃度増加分を格子モデルの発生源項に加算する方

法が提案されている．このようなモデルを混合モデルと

呼んでいる．

　格子モデルの中には，その解法により，差分モデル，

モーメント法，擬似スペクトラル法，粒子モデルなどが

含まれる．差分モデルは微分方程式を差分で置換し，微

小時間先の濃度を順次計算する方法である．差分モデル

には，時間差分と空間差分の取り方，陰解法と陽解法な

ど多くの種類があるが，差分の取り方によって，擬似拡

散（数値計算上の誤差，離散化による誤差などによっ

て，物理量の拡散が生ずる現象）が大きくなることもあ

る．モーメント法，擬似スペクトラル法では擬似拡散の

発生を防ぐことができるが，計算方法はやや複雑になる．

これらの計算方法については近藤（1985）などが紹介し

ている．

1988年8月

　流跡線モデルには，リセプター・オリエンテッドモ』デ

ルと発生源オリエンテッドモデルがある．前者は，特定

のリセプター（濃度計算地点）を基点として，一定時間

間隔ごとにリセプターヘ到着する気塊の位置を求め，そ

の気塊中での1次汚染物質（SO2など）と2次汚染物質

（SO42一など）の収支を計算するものである．したがっ

て，このモデルでは，リセプターを基点として，時間を

逆上って，逆向きに流跡線の位置を計算してゆく．一

方，発生源オリエンテッドモデルでは，発生源を基点と

して，時間の経過とともに変化する気塊の位置を前進的

に求めてゆく方法である．特定のリ，セプターのみにおけ

る濃度計算では，リセプター・オリエンテッドモデルの

ほうが計算量は少なくなる．しかし，後に発生源別の寄

与濃度を求める場合（ただし，反応系が線型モデルの場

合のみ）には，発生源オリエンテッドモデルの方が有利

である．

　以上のような格子モデルと流跡線モ．デルの比較をまと

めた結果を，第3表に示す．

　SO2からSO42一への変換過程を含む長距離輸送モデ

ルでは，SO2－NOx－HC（炭化水素）系の化学反応モ

デルを用いているものもある．このモデルでは，いくつ

かの物質については，紫外線による光分解も考慮されて

いる．しかし，大部分のモデルでは，SO2からSO42『

への変換は指数近似的な方法であり，その酸化速度は，

一定値であるとするもの，季節や時間帯によって変化さ

せるもの，03濃度などの関数とするもの，などである．

　次に，長期間の平均濃度あるいは沈着量を求めるモデ

ルとしては，短期モデルの計算値を平均して求める方法
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大気汚染の長距離輸送モデル

第2表における記号の説明

L
Kz
u
Vd
λ

R
P
d

WZ　o
k
Uo
r
n

混合層高度　　　　（m）’

拡散係数　　　　　（㎡／s）

風　　速　　　　（m／s）
沈着速度　　　　　（cm／s）

洗浄係数一　　　（m輯1）
降水（雨）強度　　（mm／s）

降水（雨）量　 （mm）

距離（風の測定地点と推定
地点との距離）．　（m，km）

風速の鉛直成分　　（m／s）

地面粗度ヲ　　　（m）
カルマン定数　　　（m）

摩擦速度　　　　　（m／s）
相関係数　　　　　（一）

データ数

473

と，統計的流跡線モデルと呼ばれる方法がある．この方

法は，総量規制モデルのように，風向・風速・大気安定

度別などの条件別濃度計算値に該当する条件の出現頻度

の割合を乗じて，平均値を求めるものである．すなわ

ち，このモデルは，水平方向の移流・拡散を，他の鉛

直拡散，粒子生成過程，沈着過程等と切り離して独立に

モデル化し，最後に総合的に解析するものである．具体

的な計算手順は次のとおりである．初めに，発生源を起

点として，数時間間隔で出発する空気塊の軌跡を数日間

にわたって求め，その分布（リセプターにおける各発生

源が風上となる空気塊の存在確率〉を計算する．次に，

流跡線に沿って移動する空気塊中におけるSO2から

SO42輔への変換と，両者の除去率（沈着量）等を計算す

る．そして，流跡線上のSO2とSO42一濃度に，発生源

からの移流時間ごとの空気塊の存在確率を乗ずることに

よって，リセプターにおける2次粒子の濃度との沈着量

を求めることができる．

　　　　　　　　　　　　　　●

第3表　流跡線モデルと格子モデルの比較

長

所

短

所

流跡線モデル

・特定地点での濃度計算では計算量が少ない．

・特定の流跡線のみの計算では複雑な化学反応モデル

を採用することができる．

・流跡線の近接地域及び境界上の発生源の扱いが難し

い．

・地表近くと上層での風向風速が異なると流跡線の計

算が困難になる．

・水平方向の拡散は一般に考慮できない．

格子モデル

・メッシュ状の格子点での濃度計算では，流跡線より

　も計算量が少なくなることもある．

・3次元の分布をもつ風向風速，拡散係数などのパラ

　メーターを考慮でき’る．

・差分法にょっては数値計算上の擬似拡散を生ずるこ

　とがある．

・一般に計算量が多い．

・格子間隔より小さいスケールの濃度変化を表現でき

　ない．

第4表長距離輸送モデルの比較例

モ　　　フ’　　ノレ

Atmospheric　Impact　of　Residual

SulfUr　OXide（AIRSOX）mode1

Regional　Air　Pollution

Transport（RAPT）mode1

Advanced　Statistical　Trajectory

Regional　Air　Pollution（ASTRAP）

mode1

開発機関

Brookhaven

国立研究所（BNL）

Battelle研究所

（PNL）

Argonne

国立研究所（ANL）

モデル分類

個別の流跡線

モデル

同　上

アンサンブル平均の

流跡線モデル（統計

的流跡線モデル）

計算結果（イオウ収支）

湿性沈着

27％

43％

乾性沈着

63％

27％

（合計54％）

水平流出

10％

30％

46％

1988年8月 15



474 大気汚染の長距離輸送モデル

　4・酸性雨モデル及び長距離輸送モデルの比較評価

　酸性雨のモデルと関連して，汚染物質の長距離輸送モ

デルが欧米において多数提案されている．しかし，雨水

中及び全降下物中のSO42艸については，かならずしも

モデルの検証に必要な十分な質と量のデータがないの

で，大気中の粒子状SO42一濃度による比較評価例が多

い．

　Shannon　et　a1・（1984）はアメリカエネルギー省の

Multistate　Atmsopheric　Power　Production　Pollution

Study（MAP3S）の研究の一環として開発された3種類

の長距離輸送モデルの比較を行っている．ここで取り上

げられたモデルは，第4表に示す3種類である．

　Weber8∫α1．（1982）は，17種の長距離輸送モデルの

比較評価を行っている．ここでは風向別など気象条件別

出現頻度分布を乗じて長期平均濃度のみを求めるモデル

（統計的モデルと呼ぶ）6種，流跡線プルームモデル7

種，3次元モデル4種の合計17種のモデルを用いて，

Savannah　River　Plant周辺のKr85濃度を計算してい

る．

　ここで，各モデルにより計算された予測値間及び実測

値との相関係数などを求め，各種モデル間の関係などに

ついても考察を加えている．そして，これらの比較検討

結果より，以下の結論を述べている．

　（1）年平均値の予測に関しては，個々のモデルについ

　　ても，全体として扱っても，ほぽ良好であると判断

　　できる．

　（2）2時間平均値の予測に関しては，どのモデルもあ

　　まり良い整合性は得られなかった．

　（3）統計的な評価尺度を確立することにより，気象

　　学，大気拡散の専門家以外の人とモデルの性能につ

　　いて議論することが容易になる．

　（4）短期平均値での予測モデルの性能の低下は，主に

　　風系推定上の誤差に起因してV・ると思われる．

　米国電力研究所（EPR．1）では，酸性雨及び2次生成

粒子を対象とした広域大気汚染モデル（汚染物質の長距

離輸送モデル）の評価も行っている．Ruff　et　aL（1985）

では，42種類のモデルを文献調査により予備選定し，こ

れらのモデル構成，理論的背景などを考慮して，最終的

に下記の3種のモデルを選定して，評価を行っている．

　（1）RTM一皿：格子モデル（煙源近傍はラグランジュ

　　的に扱う）

　（2）ACID：リセプターを基点とした流跡線モデル
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第5表

大気汚染の長距離輸送モデル

SUREのクラス1観測局における月平均濃度についての統計量を用いたモデルの比較

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（RufL1985より引用）

475

月

1月

7月

モデル

ACID
EANAMAP－2
RTM一皿

ACID．

EANAMAP－2
RTM一五

SO2

　Bias
（μgm－3）

17．0

15．4

27．2

4．6

1．7

8．O

　　　　　　　

（μgm馳3）

28．8

17．0

19．3

19．1

13．2

13．5

R

0．03

0．66

0．59

一〇．12

　0．48

　0．50

SO42一

　Bias
（μgm－3）

4．0

0．1

4．1

　4．0

－0．5

　5．3

　　　　　　　

（μgm－3）

2．2

2．7

2．3

5．3

4．7

3．0

R

0．60

0．39

0．54

O．18

0．59

0．69

　（3）ENAMAP－2：発生源を基点とした流跡線モデル

　　（格子点ごと，各局ごとの風系推定値を用いる）

　このEPRIのモデル評価プロジェクトはスタンフォ

ード研究所（SRI）に委託されたものであるが，上記3

種のモデルのうちの1つ，ENAMAP－2はSR、1自身が

開発したものである．このため，評価の公平を保つた

めに，プログラムコードの確認，修正などの作業は

Argonne国立研究所（ANL）へ再委託された．

　ここでは，米国電力研究所（EPRI〉によるSUR・E

（Sul魚te　Regional　Experimnt）計画により得られたデ

ータに基づいて，各モデルの評価を行っている．なお，

この検討では，国立気候センター（National　Climate

Center）の気象データ及びMAP3S（Multistate　Atmos－

pheric　Power　Production　Pollution　Study）による降

水中化学成分のデータベースも利用されている．

　上記の3種のモデルにより，1978年1，4，7，10月の

SO2及びSO42一濃度を計算している．平均化時間は3

時間～1ヵ月間である．実混値と計算値との比較検討で

は，散布図などの比較の他に，平均値の差（bias），平均

二乗誤差の平方根（r．m．s．e．）及び相関係数（R）を求め

ている．ここでは，各モデルによる月平均SO42縄濃度

計算値ら実測値との比較例を第2図に示す．また，月平

均濃度についての各統計量の値を第5表に示す，

　この結果，各モデルともに，24時間以下の短時間平均

濃度についての性能は不十分であった．しかし，月平均

値については，第5表に示すように，短時間値の場合よ

りは高い評価が得られている．このRuff　et　a1．（1985）

の論文での結論としては，計算値と実測値の不一一致の原

因の一部は入力パラメータの誤差に起因するものであ

り，ある部分は不適切な測定値によるものであることを

1988年8月

明らかにしている．しかし，これらの問題をより明確に

するためには，SURE及びMAP3Sプロジェクトのデ

ータベースでも不十分であり，より多くの実測調査が必

要であることも指摘している1

　5．まとめ

　アメリカおよびヨーロッパでは，非常に多数の長距離

輸送モデルが提案されている．また最近では，これらの

各モデルの比較および性能評伍についての報文もいくつ

か発表されている．最近の傾向としては，光化学大気汚

染モデルの場合と同様に，’より現象を忠実に記述できる

格子（オイラー系）モデルの重要性が認識されるように

なってきているが，計算費用や測定データとの整合性の

問題なども残されるように思われる，
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