
〔論文〕 402（オキシダント；オゾソ）

瀬戸内沿岸域におけるオキシダント濃度の鉛直分布＊

瀬　戸　信　也＊

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　要　　旨

　春季の大竹市での係留ゾンデを用いた調査結果を対象に，オキシダント濃度の鉛直分布と気象条件との関

連性について解析した．500m高度以下のオキシダソト濃度は昼間に高く，夜間に低いが，濃度の日変化の

振幅は地表付近で大きく，高度が増すにつれて小さくなる傾向が認められる．このようなオキシダント濃度

の振舞は夜間の消費，朝方の鉛直混合，昼間の光化学反応によりある程度説明できる．オキシダントの高濃

度は海陸風が吹き，かつ昼間を通して安定層が形成される条件のもとで出現している．さらに，地表オキシ

ダント濃度が夜間に増大する現象について検討した．

　1．はじめに

　わが国では，大気環境中のオキシダント濃度の環境基

準は，1時間平均値が60ppb以下，と定められてい

る．しかし，この環境基準は大部分の地点で達成されて

いない．たとえば，環境庁（1990）の報告によると，平

成元年度の全国の一般環境大気測定局を対象とした場

合，昼間の1時間値がすべて60ppb以下の測定局の割

合はわずか1・9％であり，反面，注意報の発令基準であ

る120ppb以上の高濃度は全体の29・9％の測定局で出

現している．

　一般に，暖候期には，都市大気中のオキシダントは窒

素酸化物，炭化水素などの先駆物質から光化学反応によ

り生成される，いわゆる“光化学オキシダント”の割合

が大きく，高濃度時の緊急時の措置も光化学反応を抑制

させるため，発生源から排出される汚染物質量を減少さ

せてオキシダント濃度の低下を図るものである．オキシ

ダントに関する研究も光化学オキシダントを対象にした

ものが多く，たとえば，栗田ら（1985）は関東地方の都

市域で生成された光化学汚染気塊が特定の気象条件のも

とで長距離輸送されることを見い出し，その機構につい

て考察している．また，相模湾沿岸域では文部省r環境

科学」特別研究r広域大気汚染の動態」研究班（1983）

による立体観測が行われ海陸風系と大気汚染物質の空間

分布およびそれらの日変化の実態が明らかにされてい

る．さらに，瀬戸内海の燧灘でも気象研究所（1984）・に

より大規模な立体観測が行われ，オゾン濃度や窒素酸化

物濃度の空間分布と局地気象との関係が論じられてい

る．これらの研究はいずれも光化学汚染の視点から気象

条件の役割について論じたものである．

　・一方，清浄な地域における自然起源のオゾン濃度はと

りわけ春季に高くなることが，Singh6∫α」・（1980），溝

口ら（1989）などにより指摘されている．都市域におい

ても春季に自然起源のオゾンの寄与が大きくなると予想

されるが，これを把握するには地表濃度の観測のみでは

十分ではなく，濃度の鉛直分布を知ることが不可欠であ

る．しかし，瀬戸内沿岸域では春季の都市域のオキシダ

ント濃度の鉛直分布についての報告例はあまり見あたら

ない．

　本報では大竹市で行われた係留ゾンデを用いた調査結

果を対象にして，オキシダント濃度の鉛直分布とその時

間変化の特徴，およびオキシダント濃度と気象条件との

関連性について解析した．また，調査開始日の前夜に地

表オキシダント濃度が増大する現象をみいだしたので，

その由来についても検討した．

＊Case　study　on　the　vert1cal　profile　of　ox圭dant

　concentration　at　the　coastal　region　of　Seto

　Inland　Sea．

＊＊Sinya　Seto，広島県環境センター．

　　　　　　　　　　一1991年3月22日受領一
　　　　　　　　　　一1992年2月25日受理一

1992年6月

　2．調査方法

　調査は広島県により1981年5月12日から16日までの期

間，大竹市のほぼ中心部の総合市民会館の屋上（地上

高：12m）で行われた．調査地点および大気汚染測定

局の配置を第1図に示す．大竹市は広島湾の西部沿岸の
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山口県との県境に位置し，海岸線はほぽ南北に走り，臨

海部には製紙工業，石油化学工業などが立地している．

市街地は工業地帯に隣接しており，そのすぐ背後には

200～300mの山並が迫っている．大気汚染測定局の湯

舟団地は市の北部丘陵（海抜：50m）に，油見と大竹消

防は市の中心部に，それぞれ配置されている．

　調査にはAIR社製の係留ゾンデ（TS－1A－1）にオゾ

ンゾンデを搭載したものを使用した．オゾンゾンデは
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第1図 調査地点および大気汚染測定局の配置（●：

係留ゾンデの観測地点，▲：大気汚染測定

局）．ハッチの領域は工業地帯，等高線は

100m間隔．

中性ヨウ化カリウムを用いる電量法を採用しており，す

べての酸化性物質を対象にしているので，実際にはオキ

シダント濃度を測定していることになる．観測項目は，

風向・風速，気温，相対湿度およびオキシダント濃度で

あるが，相対湿度は全期間にわたり欠測となった．デー

タは気球の上昇時に収集され，1回の観測には約20分を

要した．観測間隔は原則として2時間毎である．観測の

上限高度は風速により異なるが，微風のもとでは概ね

700mである．なお，観測に先だって紫外線吸収法を原

理とするオゾンモニター（Dasibi　Mode1－1003AH）と

の標準ガスによる並行測定を行い観測値に補正係数0・82

を乗じている．観測値は瞬時値であるが，高さ方向に内

挿して25m間隔のデータを算出した．解析にあたって

は大気汚染測定局の汚染物質濃度や気象要素および気象

官署の高層気象資料もあわせて用いた．

　銑結果

　51　オキシダント濃度の鉛直分布

　オキシダントの高度別濃度とその時間変化を第2図に

示す．オキシダント濃度は高度によりかなり異なった変

動をしていることがわかる．すなわち，地表面近くでは

濃度の日変化の振幅が大きく，高度が増すにつれて振幅

はしだいに小さくなる．500mの高度では終日，高濃

度が維持されているが，日変化は弱いながらも依然とし

て認められる．また，13日から15日にかけてはすべての
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温位の鉛直分布とその時間変化（1981年5月13～15日）．

高度で日の経過とともにオキシダント濃度は平均的に増

大する傾向が認められる．言い換えれば，オキシダント

濃度は高度に固有の日変化成分とトレンドが重なり合っ

た変動をしているようにみえる．

　オキシダント濃度は夕方から早朝にかけて高度によっ

て大きな濃度差を持って推移する（とりわけ地表面と

100m高度間の濃度差が大きい）のに対し，目中は9時

頃から地表面近くの濃度が急増し始め11時頃には500m

以下の層では顕著な濃度差は認められなくなり，この状

態が17時頃まで継続していることがわかる．その後，オ

キシダント濃度は地表面近くで急減し始め，高度による

違いが現われる．

　5．2　調査期間中の気象条件

1992年6月

　本節では，1日分のデータがそろっている13～15日の

気象条件について検討する．この期間の気象概況は，13

日から14日にかけては移動性高気圧に覆われよく晴れて

いるが，15日にはこの高気圧は東方に移り西日本は低気

圧の影響を受けて曇りがちの天気になった．

　第3図は昼夜別の温位の鉛直分布とその時間変化であ

る．3日間ともに夕方から早朝にかけて強い安定層が形

成されており，その厚さは日により多少異なるが概ね

300～500mである．この安定層は7時頃から日射によ

り下方から消滅し始め，代わって混合層が形成されてい

る．混合層の発達過程を日毎にみると，13日には9時に，

100m高度，11時に400m高度，15時に観測の上限高

度の500m以上，に発達している．17時以降は放射冷
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　　　　　　　　　第4図

風向風速の時間一高度断面図（1981年5月13～
15日）．長い矢羽根は1m／s，短い矢羽根は，

0．5m／s，旗印は5m／sであり，・・ッチの領域は

海陸風を表わす（SB：海風，LB：陸風）．

3456」89LOt．t～tt4t5t6しt8L9202t2Z23

15

却に伴う安定層が下層から形成されている．14日は混合

層の発達がやや遅く11時でも100m程度であるが，そ

れ以後は13日とほぽ同様に発達している．15日は日中を

通して500m以下の層では混合層は形成されず，むし

ろ，弱い安定層が維持されている．

　風向風速の時間一高度断面図を第4図に示す．宮田ら

（1982）の地上風の解析によると大竹市内の海風の主風

向は南東寄り，陸風の主風向は西寄りであり，これに基

づいて地上風をみると13～15日の期間は毎日，海陸風が

吹いている．海陸風の領域を風向風速の鉛直方向の変化

16

のしかたから判断し，ハッチで示している．海風は概ね

南東寄りであるが200m以上の高度では高度が増すに

つれて風向が時計まわりに回転する傾向が読み取れる．

陸風の風向は南西～北西寄り，風速は海風よりも弱く

2m／s以下である．陸風の厚さは3日間をとおして100

～200mである．一方，海風の厚さは13～14日にかけて

は700m以上に発達しているものの，15日は上層風と

の境界が明瞭ではないが400m程度と薄い．この現象

は，一義的には，第1表に示すように海風の発生条件で

ある日射が15日は13日，14日と比べて弱いことに起因す

、天気”39．6．
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第1表　調査期間中の気象条件と汚染物質濃度
　　　　（1981年5月13～15日）

351

項 目

積算日射量（MJ／m2・日）＊＊＊

平均風速（m／s）＊＊＊

オキシダント日最高値（ppb）＊

窒素酸化物目平均値（ppb）＊＊

13目

23

1．5

55

17

14日

24

1．4

65

17

15日

12

1．2

83

23

注1）汚染物質濃度はいずれも1時間値を基にした
　　　統計量である．

　2）測定局（＊：湯舟団地，＊＊：油見，＊＊＊：大竹

　　　消防）

ると考えられる．海風は地表付近では3日間とも9時に

は既に吹いており，時間の経過とともに強さと厚さが増

している．その後17～18時に陸風に交替している．なお

この期間中，福岡での高層気象観測によると，800mb

以下では風向の定まらない5m／s前後の弱風が吹いて

おり，一般風の海陸風への影響は比較的小さいものと考

えられる．

　3．3　オキシダント濃度と気象条件の関連性

　3・1節，3・2節の結果を基にして，オキシダント濃度と

気象条件の関連性について調べてみる．オキシダント濃

度が下層で夜間に減少する要因のひとつは一酸化窒素に

よる急速な消費である．他のひとつはオキシダントの地

表面へのdry　depositionであり，この効果は夜間に斜面

上を降下する陸風により増大するものと考えられる．油

見における夜間（20～5時）の窒素酸化物平均濃度は11

ppbであるが，後述するように夕方には30ppb前後

となる事実を考えあわせばオキシダントの減少は主に一一

酸化窒素による消費と推測される．夜間には第3図に示

すように500m以下の高度では強い安定層が存在する

ため，地表付近の一酸化窒素は上方への拡散が妨げら

れ，上層のオキシダント濃度の減少は小さい．

　一方，第2図に示すように，毎目，朝の7時から11時

にかけての期間，地表付近のオキシダント濃度が急速に

増大している．13日のこの現象は朝方に発達する混合層

内の対流により，下層の大気と高濃度オキシダントを含

む上層の大気との鉛直混合に起因すると考えられる．混

合層がよく発達した11時に200m以下の層のオキシダ

ント濃度が増大している反面，300m以上の高度のオキ

シダント濃度が一塒的に減少している事実は上下の大気

が混合されたことを示唆している．また，14目の11時に

も500m以下の層のオキシダント濃度はほぼ一様とな

1992年6月

るがこの時，100～400mの高度には弱い安定層がまだ

残っているので上層では水平方向の移流も考慮する必要

がある．

　その後，13時から17時にかけては毎日，どの高度でも

オキシダント濃度が高くなっているので，この現象を鉛

直混合のみで説明するのは難しい．第1表に示すように

湯舟団地の地表オキシダント濃度の日最高値は13日から

15目にかけてしだいに増大しており，また，油見の窒素

酸化物濃度の日平均値は15日が最も高い．窒素酸化物濃

度の日変化をより詳細にみるとどの日も8時頃から増大

し始め正午前後に40～50ppbの極大になり，その後減

少して夕方に再び20～40ppbの極大になり，以後は時

間の経過とともに減少し明け方近くには5～10ppbの低

い濃度となる，といった日変化パターンである．なお，

15日夕方に40ppb前後の比較的高い濃度が出現してい

．ることが特徴的である．窒素酸化物濃度の昼間の一時的

減少は対流に伴う上方への拡散および光化学反応による

消費のためと考える．とりわけ15日の昼間にオキシダン

ト濃度が高い要因は，13日から継続して吹いている海陸

風循環により汚染物質がこの地域に停滞し，しだいに蓄

積されたため日中を通して形成されている弱い安定層の

中で，光化学反応が進行したことにあると推測される．

　オキシダソト濃度の鉛直分布とその日変化は鶴田ら

（1983，r広域大気汚染の動態」p・110421）の厚木での

観測結果（1981年8月9～10日）と合致する点が多い．

すなわち，昼間の海風層内でオキシダント濃度が増大し

500m以下の層ではほぽ一様になること，夜間の陸風層

内でオキシダント濃度が急速に減少するがより上層では

高い濃度が維持されていること，などである．このよう

なオキシダント濃度の日変化は基本的には彼らのモデル

により説明できると考えるが，3・2節で指摘したように

大竹地域では陸風と海風の上層部の風の振舞はかなり複

雑であり，このような風の場の変動に対応した濃度変動

もあるものと予想される．気象研究所（1984）の燧灘で

の観測では航空機観測とシミュレーションの結果を基

に，r瀬戸内地方の汚染質の挙動には山岳，とくに四国

山地により引き起こされる局地風による鉛直輸送が重要

である」と示唆されている．瀬戸内沿岸域でのオキシダ

ントの局地的な挙動を理解するには，中国地方から四国

に至る，より広域的な地形条件もあわせて考慮する必要

があるのかもしれない．，
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その他の気象要素：大

　4．夜問に地表オキシダント濃度が増大した日の事例

　　解析

　3節で述べたオキシダント濃度の変動特性について検

討している際に，地表オキシダント濃度が調査開始日の

前夜に急速に増大する現象が観測された．本節では夜間

に地表オキシダント濃度が増大した現象について検討す

る．

　第5図は11日から12日にかけての大気汚染測定局にお

ける汚染物質濃度の時間変化である．湯舟団地のオキシ

ダント濃度とともに，大竹市から35km南東海上に位

置する国設倉橋島のオゾン濃度，および大竹市から北東

に130km離れている国設松江のオキシダント濃度を

示している．湯舟団地のオキシダント濃度は11日の22時

から24時にかけて急速に増大しており，国設倉橋島のオ

18

ゾン濃度の変動パターンも湯舟団地のオキシダント濃度

とよく似ている．国設松江のオキシダント濃度も11日18

時から20時にかけて急速に増大しその後は60ppb前後

で推移している．これらの結果から，オキシダント（オ

ゾン）濃度が11日の夕方から夜間にかけて増大する現象

は松江から倉橋島にいたる中国地方を北から南に縦断す

る領域で出現していることがわかる．

　第6図は，第5図と同期間の大竹消防における地上の

風向風速，気温，相対湿度，日射量，および国設倉橋島

の1時間雨量である．倉橋島では11日14時から12日2時

までの間に49mmの大雨を記録しており，大竹市でも

11日の日雨量は43mmに達している．降雨中にもかか

わらず11日22時には83％であった相対湿度が23時には58

％に急減していることと，このときの気温の低下率もそ

、天気”39．6．
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れ以前のものと比べて大きいことが注意される．なお，

大竹市では11日13時頃から翌日の3時頃まで南～南西寄

りの2～4m／sの風が継続して吹いており，この期間，

海陸風は出現していない．したがって，11日22時に相対

湿度と気温が急変した現象は，たとえば陸風前線の通過

のような局地風に伴うものではない．参考までに11日21

時の地上天気図によると，西日本は日本海に中心を持つ

低気圧の圏内にあり，寒冷前線は日本海から中国地方の

東部を通り南西方向に延びている．この寒冷前線は西か

ら東へ移動しており，対象地域を通過したのは11日夕刻

頃とみられる．また，区は省略するが福岡の高層気象資

料（Aerological　data　ofJapan，May1981）によると

11～12日の期間，西よりの20m／s以上の強風が700

mb以上の層で吹いており，相対湿度40％以下の乾燥空

気が900mbの高度まで降下しており，15日まで維持

されている．

　春季の夜間に地表オキシダント（オゾン）が高濃度と

なる現象は数多く報告されており（たとえば，村尾ら，

1982；近藤ら，1982など），いずれも成層圏オゾンに由

来すると推測されている．Johnson8」α」・（1981）は寒

冷前線周辺のオゾン濃度の空間分布を調べ，成層圏オゾ

ンが対流圏へ降下する時に出現する対流圏界面の折れ込

み現象（Tropopouse　fblding）の構造を明らかにしてい

る．また，Muramatsu（1980）は春季の館野上空500

mb付近のオゾン濃度が大きい層の源は成層圏であるこ

とを等温位面解析により示している．Wakamatsu6∫α1．

（1989）はオゾンゾンデ観測により成層圏オゾンが対流

圏に降下する様子をとらえており，上述した福岡の風向

風速と相対湿度の鉛直分布は彼らの結果とよく似てい

る．したがって，11日の夜間に地表オキシダント（オゾ

ン）濃度が増大する現象は成層圏オゾンに由来する可能

性が大きい．しかし，寒冷前線の北と南とでは対流圏オ

ゾン濃度が異なっているため，前線の通過によってオゾ

ン濃度が増大した，との解釈も否定できない．この現象

の原因を明らかにするには複数の地点の上層気象解析が

必要であろう．

　5．まとめ

　春季に大竹市で行われた係留ゾンデによる調査を対象

にして，オキシダント濃度の鉛直分布と気象条件との関

連性について解析し，次の結果を得た．

　1）オキシダント濃度の日変化は地表面で最も顕著で

あり，高度が増すに伴いしだいに小さくなる．オキシダ

ント濃度は夜間には高度毎に濃度差を持って推移し，7

1992年6月
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～11時にかけて地表面付近で急速に増大し，13～17時に

はどの高度でも極大になり顕著な濃度差は認められなく

なる．17時以後は再び地表面からオキシダント濃度が減

少し始める．

　2）海風は700m以上に発達する場合と，400m以

下に抑えられる場合とがある．前者は混合層がよく発達

したときに，後者は弱い安定層が形成されているとき

に，それぞれ対応している．一方，陸風の厚さは海風に

比較して薄く，100～200m程度である．

　3）1）で述べたオキシダント濃度の鉛直分布とその

目変化は，定性的ではあるが，夜間の消費，朝方の混合

層内の対流による鉛直混合，昼間の光化学反応，の3つ

の連続した過程により説明できる．日中をとおして安定

層が形成されている場合にはオキシダント濃度は光化学

反応の進行に伴い増大する．

　4）夜間に，地表オキシダント濃度が急速に増大する

現象をみいだしその原因について検討した．
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