
���������	
���
���	�����������	�
���
�� ����������������������	�����
���  ���!"#����$%��	&%�$'"������(�
�

 �)*+�,, � �� �� �����(+ )��- ��  �� .� �  �� �	�"&"�"�� �/� !"#��'0�1&%� $'"&%��
�

�
�

���������	
�	���
���������
����
���������
���
	��������
�������
�������������������	���������	�����������������

���������	�����
	������
�����	��
�
�������
�����
�

��������������
����������������

	�����
�

����������	
��	�
�����	�����������������������������������	
��������

����������������	
���������������������	
������������	�	��������

����������	
���������� �������������	������	���

����������������	
���������������������	
������������	�	��������

�
2�%�&
���3��1��1
������  ��

�
40�� '1����#� �/� �"#��'0�1&%� '����"&�	� 5&"0� ��%�	��1
� '����"�	"�� &�� ��'�%&���
� �16�	"� 	�5� /�1�


�1&������'�%"���/�"0���	
&1�	#�	"���'1�"�%"&�	���	�"0&��'�'�1��5��%�	�&��1�"0&��'1����#�/�1�"0�����/�1&%�
�%&�����#��"�"
'&%����	��"�7&%���%�	��1
�'����"�	"��40��1����"����#�	�"1�"&	6�"0����0�
&�1��/�'����"�	"��
&	�"0���"#��'0�1���1��6&
�	��40����	�&"&
&"
�/�	%"&�	���/�"0��%�	%�	"1�"&�	��/�%0�#&%���%�#'�	�	"��"��"0��
'�1�#�"�1���/�%0�#&%���"1�	�/�1#�"&�	���1��%�#'�"����

�
��%�	��1
� '����"&�	� "0�"� &�� 
�1
� �16�	"� /�1�

�	
&1�	#�	"��� '1����#�� &�� '��1�
� �"��&��� &	� "0��
�&��1&�	� 1�6&�	�� ��"0��60� &"� &�� �/"�	�#�%0�#�1�� "�7&%�
"0�	� "0�� '1&#�1
� '����"&�	� 50&���� �"� "0�� ��#�� "&#���
��&	6�#�%0�#�1��0�1��"�����%1&����	��'1��&%"��

�	� "0&�� '�'�1�� 5�� %�	�&��1� "0�� '1����#� �/�
�"#��'0�1&%� '����"&�	�5&"0� ���/�1� %�#'��	��� "0�"� �1��
�#�	6�#��"� "�7&%� '����"�	"��� 40�� �%0�#�� �/� %0�#&%���
"1�	�/�1#�"&�	���/����/�1�%�#'��	���&	�"0���"#��'0�1��
&���0�5	�&	�3&6�����

40�����1%����/�'1&#�1
��	"01�'�6�	&%��#&��&�	���/�
���/�1� �&�7&��� &	"�� "0�� �"#��'0�1�� �1�� &	���"1&���
�	"�1'1&����� /�1� �7�#'���� 0��"� '�5�1� '��	"��� ���/�1�
%�#'��	���%�	����������#&""����
�	�"�1������1%���� /�1�
�7�#'����
��%�	�����50&%0��#&"�0
�1�6�	����/&���"0�"�&��
"0�	� �7&�&���� �
� 0
�1�7
�� 1��&%��� "�� ���/�1� �&�7&����
40����""�1�&��"0�	��7&�&����&	�"0���"#��'0�1��"�����/�1&%�
�%&��&	�"5��5�
���40���%"&
��5�
�&	
��
����7%&"�"&�	��
��
�

����1� 1��&�"&�	� "�� "0�� "1&'��"� �1� �&	6��"� �"�"�� �	�� "0�	�
1��%"&�	�5&"0�"0���	�7%&"���#���%�����/����/�1��&�7&����
40�� ��%�	��� '���&
��� 5�
� &	
��
��� 1��%"&�	� 5&"0�
0
�1�7
�� 1��&%��� "�� /�1#� ���/�1&%� �	0
�1&��� �	��
/����5&	6� 1��%"&�	� 5&"0� "0�� 5�"�1� #���%����� 40��
1��%"&�	��������'�	����	�"0���#��	"��/�����1�1��&�"&�	��
��%����� 0
�1�7
�� 1��&%��� &�� 6�	�1�"��� �"� �7%&"�"&�	� �/�
"0�� ���	�� #���%���� �
� ����1� 1��&�"&�	�� 40�� 1����"&	6�
���/�1&%� �%&�� &�� 	��"1��&���� &	� "0�� �"#��'0�1�� "01��60�
"0�� 1��%"&�	� 5&"0� �##�	&�� �	�� 5�"�1� "�� �%&��
�##�	&�#����/�"���

�&	�� �/� ���/�1� %�#'��	��� /1�#� "0�� �"#��'0�1��
'1�%����� &	� ��
�1��� 5�
�8� �1
� ���&#�	"�"&�	�� 5�"�
���&#�	"�"&�	�� �	�� 1�#�
��� 5&"0� ��1������� 3�1� ���/�1�
�&�7&����	�����/�1&%��%&���"0���%0�#���0�5��"0��'1�%������
�/�5�"����&#�	"�"&�	�95��0&	6+��"��
�'1�%&'&"�"&�	:��	��
�1
� ���&#�	"�"&�	�9����1'"&�	��	� "0�� ��1/�%�:��2�#�
���
5&"0���1������&��"
'&%����/��##�	&�#����/�"���

 

hν, H2O 

SO2 

2OH + O2 

H2SO4 (NH4)HSO4 

O3 

Washing-out  
by precipitation
with oxidation 

Sinks Sources 

Washing-out  
by precipitation

Neutralization 

NH3, H2O 

Oxidation 

OH 

�� 

H2S 

hν 
SO

1,3
2  

Absorption 
by surface 

Aerosol 

Absorption 
by surface 

�

����� ���%0�#���/�%0�#&%���"1�	�/�1#�"&�	��/����/�1�%�#'��	���&	�"0���"#��'0�1���



����������	
���
��������
������
�����������������
��������	
����� �
 
�!�"#���$�%����#�&
'
� $�(�
%	$����
�

)�*�	�����������+��*��	��*���*��
		
	��,
��	
#��-
�
	
�� �+� 
.������	� �+� ��*(��
��� #�++�	���� +�*�
�����������
����#��/��*
	�0�

�

��
�µ��

�ϕ�

��
�����

�ϕ�

��
�1�

�

��
�µ��

�ϕ�

��
�����

�ϕ�

��
�1�

�

��
�ν�

�ϕ�

��
�����

�ϕ�

��
�2�

� 2�
�ϕ�

��
�1�	3ϕ4����
�3����������4������2�

����
������ 3�4�

,-
*
�ϕ�2�3 ����5� ����5� �
�*
����������
� ���5�5 ��4�≡ 

≡�6ϕ�3��2�
����
����47� �	� �-
� %
���*� �+� ����
��*�����	8�

��2�3�������4��	��-
�,��#�%
�������%
���*8�µ���µ�����#�ν�
�*
� �-
� ��
++���
��	� �+� ��*(��
��
8� 
3����������4� �	� �-
�
	��*�
�+�������8�	3ϕ4��	��-
����*�/���
*���*�#
	�*�(��9�
�-
��*��
		
	��+��-
�������*��	+�*������
�

:-
� �*�(�
�� ,�	� 	��%
#� ,��-��� �-
� #������
���2�6;
�≤���≤��<�� ;��≤���≤��<�� ;δ3����4�≤���≤��<��
;��≤���≤��<7��,-
*
�δ3����4��	��-
�+���������+��
**����,��-�
�-
�(���#�*�����#�����	0�

� 
�ϕ ′�

�� 
���
�2������ 

�ϕ ′�
�� ����

�2������ 
�ϕ ′�

�� �
�2��8�

� ν� 
�ϕ ′�

�� δ3�� �4
�2�α�3ϕ	����ϕ ′�4��

α� �	� �-
���
++���
����+������������(	�*������(��	�*+��
8�
ϕ	� �	��-
�	�*+��
�����
��*�������+��-
������������ϕ ′���*
�
#
%������	� �+� �-
� ���������� ����
��*�����	� +*��� �-
�
(��$9*���#�%���
	
�����-
�(���#�*�������	��,-
*
��-
�
#�*
������ �+� �-
� %
������� %
���*� ������#
	� ,��-� �-
�
#�*
������ �+� �-
� 
/�
*���� ��*���� ��� �-
� (���#�*��� �-
�
���������� �	� ����,
#� ��� �
�%
� �-
� #������ ��#
*�
���#�����	�3�4
�

:-
�(���$��+��-
�������*��	+�*������	��	�#
	�*�(
#�
�	��9������
*���*�����-
����*�/�+�*�
�:��+��#����+�*�����
�-
� ���	�#
*
#� *
������	�� �-
� 
++
���%
� ���	����	� �+� �-
�
�	
�#�+�*	�� �*#
*� +�*� �������
����*� �*��
		
	� ,
*
�
��������
#� +*��� �-
� ���
� �%
*�9
#� ����
��*�����	� �+� �-
�
*
�9
��	���#��-
�*
�������*��
����	����	
=�

:-
�*��
����	������+��/�#�������+�	��+�*�#��/�#
����
	��+�*��� ���#� ,�	� 
	�����
#� �	� �
�� ⋅ �����	���� ��#� +�*�
�
��*���"�������+�	��+�*������#����,�	��
�� ⋅ �����	��
�)�*�
,�	-��9>�����+�	��+�*�#��/�#
���#�	��+�*������#���-
�*��
�
���	����	� ,
*
� ��$
�� 
.���� ��� �
�? ⋅ �����	��8� +�*�
�#	�*������ (�� �-
� 	�*+��
�� �-
� ���	����� +�*� 	��+�*�
#��/�#
�,�	��
�� ⋅ �����	�����#��-��� +�*�	��+�*������#� ���
,�	���$
���
=@ ⋅ �����	��8��-
����	�����+�*��-
��*��
		��+�
*
��%��� �+� ��������� 	��+��
� ,��-� �
*�	��� ,�	�
�
=� ⋅ �����	��
�

:�����	�*����#�	�*
�
����*�/�������	���-
�	�������9�
�
�-�#� ,�	� �����
#0� �*��	��*�� ,�	� ������
#� ��� �-
�
+�*	�� �,�� 	�������9� 	�
�	�� ��#� �-
������ �*��	+�*������	�
,
*
� ������
#� ��� �-
� �-�*#� 	�
�
�� :-
� �(����
#�
���
*����� 	�-
�
� ��		
		
	� �-
� �*��
*��
	� �+� 	��(�������
�*��	��*����������#���������8��-
���,	��+����	
*%������
�+� ��		� ��#� 
�
*9�� �*
� �		��
#� ��� -��#� ��� ��
� :-
�
	�-
�
�-�	��-
�	
���#��*#
*��+�����*����*
����%
�����-
�
	����������*#����
	���#��-
�+�*	���*#
*��+�����*����,��-�
*
	�
���������

��

A	��9� �-�	� ���-
�������� ��#
��� ,
� -�%
�
���#���
#���	
*�
	��+����
*�����
/�
*��
��	
�

�����	�	� �+� �-
� *
	���	� 	-�,	� �-��� �-
� ��#
��
�#
.���
��� #
	�*�(
	� -�#*�#������� ��#� �-
������
�	�
��	��+�����������#�++�	��������-
�����	�-
*
��9���	��
�-
� (��$9*���#� �+� �-
� ��-���9
�
��	�,��#� +�
�#� ��� ��
*
9����,��-������
/��
**���
�

B��-� �-
��*��
*� 	
�
�������+���#
����*��
�
*	���#�
	��*�
� ����%���
	�� �-
� 	�������*�� 	������� #�	�*�(������ �+� ��
���������� �	� 
	��(��	-
#� ��� �� 	�������*�� ,��#� +�
�#
� )�*�

/����
�������*
9�����+��-
�	�"
��+�����$��,��-���=��>��
-�9-�-��������-
���������(��$9*���#�,��#��+�?���	�����-
�
-
�9-���+��
��$����-
�	�������*��#�	�*�(�������	�
	��(��	-
#�
,��-���?
��-��+�
*��-
�	��*�
�	��*�	������
*��

�

)�*��-
��-
������(���$��+��-
���#
���,
��(����
#�
�-
� ���
� #
�
�#
��
	� �+� �-
� ����
��*�����	� 3)�9
��4�
���������+��-
����	�#
*
#��
�-���	���+��*��	+�*������	
�

0.2 

0.4 

0.6 

0.8 
1 

0 30 60 90 
Time, hours 

R
el

at
iv

e 
co

nc
en

tr
at

io
n 

�

�

5 ⋅ 1010 

1 ⋅ 1011 

1.5 ⋅ 1011 

0 1 2 3 4 
Time, days 

N
um

be
r 

de
ns

ity
, 

1/
m

3  

�
��

��������:
���*��� #�	�*�(������ �+� �-
� ����
��*������ +�*� 	��+�*�
�������#	������
>���
�3
4���#����������	�3�4�
��		���0� ���
3											4���#�5� ���3	�	�	4
�
�

'���-
���	
��+���
>���
�
��		�����+�	��+�*�#��/�#
�
��� �-
� �������� ���
� ,��-� "
*�� �������� ����
��*�����	� �+�
��-
*� *
�9
��	�� ��� ��*�
#� ���� �-��� 	��+�*��� ���#�
3	
���#�*�� ���������4� �	� +�*�
#� ��� �-
� ����	�-
*
� ���
	��
� ���
� �+�
*� �-
� 
��		���
� :-
� ��/����� �+� ��	�
����
��*������,�	��(	
*%
#������
=�-��+�
*��-
�
��		���
�
'���-�	���	
�� 	��+�*��������#	�,
*
�*
��%
#�+*����-
�
����	�-
*
� *��9-��� ��� =�#��	
� '�� �-
� ��	
� �+� ��
���������	��� ��
*����9� 	��*�
�� �-
� 	�������*��
����
��*������ �+� 	��+�*� #��/�#
� ��#� 	��+�*��� ���#� ,�	�

	��(��	-
#�,��-������-���#�?��-�� *
	�
���%
��
���� �-�	�
	��9
�� �-
�(
-�%��*��+� �-
�����
��*�����	�,�	������"
#�
(�������*��9��-
�%���
	��+�	��
���*��
�
*	���������
#�
+*��� �-
� ��#
�
#� #���� ,��-� �-
�*� �-
�*
������ %���
	
�
���
����,
�-�%
��(����
#��-
������������
.������	� +�*�
���
�� ��� ,-��-� �-
� ����
��*������ �+� 	��+�*��� ���#� �	�
��/������ ��#� �-
� ���
� �+� 
	��(��	-�
��� �+� �-
�
	�������*������
��*������+�*��/�#
	���#����#	�����-
���	
�
�+������������	�����
*����9�	��*�

�:-
�%���
	��(����
#�
+*��� ����������� �����������	� �9*

#� ,
��� ,��-� �-�	
�
������
#�,��-��-
���#
�
�

3�4�



�
 
�!�"#���$�%����#�&
'
� $�(�
%	$���� ���
��������	
���������
�����������������	
���
��������
�������
�

�

:-
� C����� ��
*������ �+� �-
� -�#*�#������� ��#�
�-
������(���$	�9�%
�������
*
	���9�*
	���
�'����*�
#�����
�-��� �-
� ��/����� ��� �-
� ����
��*������ �+� 	
���#�*��
���������	�,�	�	-�+�
#�,��-�*
	�
�������-
���/��������
�-
� ����
��*������ �+��*���*����
	
� '�� �	� 	

�� +*��� �-
�
	�������#�	�*�(�������+��/�#
	���#����#	�3�*�		�	
���������
�-
� +�/
#� %
*������ ���*#����
4� +�*� 	��+�*� �������#	�
3)�9
�=4
�

�

20 30 40 50 60 70 80 90 
0 

10 

20 

30 

40 

50 

60 

70 

80 

0.001 

0.003 

0.005 

0.007 

0.009 

0.011 

0.013 

0.015 

20 30 40 50 60 70 80 90  � 
0 

10 

20 

30 

40 

50 

60 

70 

0 

0.01 

0.01 

0.01 

0.02 

0.02 

0.03 

SO2 

H2SO4 

∼  20 km 

0.009 

0.02 

0.02 

a 

b 

��

��

��

�
�����
�� ������� #�	�*�(������ �+� 	��+�*�#��/�#
� 3
4� ��#� 	��+�*���
���#� 3�4
� �������*�� 	���������+� =D��*�(�
�8�-�*�"������ �*�		�
	
����������-
�9*���#��
%
�8�#�	����
����$���	������
#�����9��-
�
�/
	8� �-
� 	��*�
� �+� 	��+�*� #��/�#
� �	� �����
#� ��� �-
� ������
3��2����$�����2����$�4�����-
�������#
���2�=����
�

�
:-
� 	�������*�� 	������� #�	�*�(������ �+� 	��+�*�

#��/�#
� �	� 
	��(��	-
#� *��9-��� ��� ��-� ��#� ��� ��-� +�*�
	��+�*������#
�

�

��
��
�������������������������������
�

D��9��	���	� ��#� ������"������ �+� �-
� ���
*�����
��#
�� �	� �����
#� ��� �-
� �-
������(���$� �*
� ����		�(�
�
,��-����	��#���9��-
�	
�	���%�����+��-
�	���
�+�����������
�-
� ������ ��*��
�
*	� �+� �-
� ��#
�
� :-
� 
++
��� �+�
%�*������	��+��-
�*��
����	����	��+��-
������*
������	����
�-
���*�.�������,�	�	��#�
#��	��9��-
���9�*��-�	��+��-
�
�-
�*���+�	
�	���%�����+���#
�	
��B
�-�%
���������
#��-
�
+�������	� �+� 	
�	���%���� �+� �-
� 9���� +���������	�
#
	�*�(��9� �-
� ����	�-
*��� .������� ��� %�*������	� �+� ����
��*��
�
*	��+��-
�(���$��+��-
�������*��	+�*������	
�

:-
� ��*��
�
*	� �+� �-
� (���$� �+� �-
������
�*��	+�*������	� �*
� �-
� *��
� ���	����	� �+� �-
������
*
������	� ��#� ��*��
�
*	� �+� 	��*�
	
� B
� �	
#� �-*

�
�
�-�#	0� #�*
��� 	����������� %�*��������� 
.������	�� ��#�
%�*������������*���-
�

:-
� %���
	� �+� �-
� 	
�	���%���� +�������	� ��������
#�
(�� �-
� 	
���#� ��#� �-
� �-�*#� �
�-�#	� ,
*
� �-
� 	��
��
(���#�++
*
���+*����-�	
���������
#�(���-
�+�*	���
�-�#
�
:-�	� ���� (
� 
/�����
#� (�� #*�,(��$	� �+� �-
� +�*	��
�
�-�#���-����	�
++���
�������������*9
�%�*������	
�

:-
� :�(�
� 9�%
	� �-
� %���
	� �+� �-
� ��*����"
#�
	
�	���%����+�������	���E�������
����9�*
����%
�%�*������	�
�+��-
���*��
�
*	���#�����
��*�����	0�

�
∆ϕ�

ϕ�
�2�

∆��

��
���E

��
� 3=4�

���
��������
����������������������������������������
�
����������������������������������������������
�����������

�������������������������
�����������������
�����
��������������

F�����
���
G
�������

 ��� 5� ���

�/�#�������+� ��� ��
@=� �
?��
B�	-��9>�����+� ��� ��
��� ��
���
B�	-��9>�����+�5� ��� �� ��
���
�
��*���"�������+�5� ��� �� ��
���
 ��*�
��+� ���
��		���	� �� �
���

�

�����	�	� �+� �-
� �(����
#� %���
	� 	-�,	� �-��� �-
�
-�9-
	�� 	
�	���%���� +�������	� +�*� 	��+�*� #��/�#
� ��#�
	��+�*��� ���#� �*
� �-�*���
*�	���� �+� �-
� �*��
		
	� �+�
�/�#��������#��-
�+���������+�	��*�
��+�	��+�*�#��/�#

�

:-
� 	
�	���%���� +�������	� �(����
#� (�� �-
��
�-�#�
�+�%�*������	��*� �-
��
�-�#��	��9�	
�	���%����*����	� +�*�
���
9*��� �#
������ 9�%
� �-
� �##�������� ��+�*������� +�*�
	��#���9���#
�	��+��-
������$��
���	
�:-�	��	�
	�
�������
����*����� +�*� �����������
��� ��/��*
	� ,��-� �� ��*9
�
���(
*� �+� ��*��
�
*	� #
�
*�����9� �-
� (
-�%��*� �+� ���
����	�-
*����-
������	�	�
�
�

�

 �!��"
���������

:-�	�,�*$�,�	���*�������	����*�
#�(���-
�G�		����
)���#������ +�*� H�	��� G
	
�*�-� 3&*���	� ��
�@?����
�==�?���#���
��������?��=4���#��-
�'��
9*������&*����
 H�G� �������
���
�

�

#����������

�
��
�
�!
�
�$��� �������� 
��� �������
 � ���� 
����� �
�
!����"������ #��������� 3&�#*��
�
��"#���� I
���9*�#�� �@?�4��
=�����
�
�
��
�
�!
�
�$�� ��#� �
J
������������� �� 
��� �������� 
���
$����������
 � #���������� #��� ���� 3���$��� ��%�	�(�*	$��
�@?�4��������
�
=
��
J
��������� �
K
�H�"-���� �
�
�!
�
�$��� ��#�
&
'
� $�(�
%	$����� L�������
 � ���� 
����� �
� "����������
 �
����
������
�����
����������
����"������
���������
 ���%�����M�
!*
�*������
������F�����
*�F
��
*� H�� �A  G����%�	�(�*	$�
3�@?�4��=?���
�
�
��
�
�!
�
�$���L�������
 � �������� 
���
��������&��

������
�'�
��������������������
� ��
 ������%
���"��� ����M�!*
�*����
��
�@?���F�����
*�F
��
*� H�G� ����%�	�(�*	$�3�@@=4�������
�


