
〔論文〕 2：201（地上オゾン　オキシダント　成層園オゾン降下；ベリリウムー7；季節変化）

筑波における大気中のオゾンとベリリウムー7の濃度変化審

土井妙子＊1・細見正明＊2・溝口次夫＊3・佐藤 純＊4

要　旨

　筑波山山頂のオゾン濃度と地表付近の大気中の7Be濃度を測定して，これらの濃度の季節変化を比較した．筑波

山におけるオゾン濃度と7Beの地上濃度の季節変化のパターンはよく合致し，それぞれの月別平均値は4月と5月

に高くなり，7月に低く，10月にも小さいピークが見られる二山型を示した．

　筑波山山頂のオゾン濃度と土浦市のオキシダント濃度を比較すると，土浦市のオキシダント濃度は年間を通じて

山頂より低く，秋季のピークは顕著ではなかった．秋季にピークが見られないのは，秋季から冬季にかけて頻繁に

出現する接地逆転層のためと考えられた．

　1．はじめに
　地表付近の大気中に存在するオゾンは，人為起源お

よび自然起源の双方に由来する．人為起源のオゾンは，

自動車からの排ガスや，工場などから排出される窒素

酸化物や炭化水素等の光化学反応によって生成するオ

キシダントである．オキシダントは，主としてオゾン

であるが，このほかに少量含まれるPANなどの過酸

化物に対する総称である．そして，オキシダントの濃

度はオゾンの濃度とよく一致する（沖・江阪，1980）．

　自然起源のオゾンは成層圏から降下してくるオゾン

が主であると考えられている　（Singh6渉砿，1978，

工980）．このオゾンをバックグラウンドオゾンと称し，

地上で観測される濃度には季節変化が見られる．北半

球中緯度付近では春季に高く，年平均の1．5倍ないし2

倍になる．OgawaandMiyata（1985）は，日本の非

都市地域において観測される春季の高いオゾン濃度は

成層圏からのオゾンの降下によるものであり，夏季に
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オゾン濃度が低くなるのは太平洋高気圧の張り出しに

関連して成層圏からのオゾンの輸送が低下するものと

解釈している．

　大気中に存在する7Be（半減期：53．3日）の2／3は成

層圏で宇宙線と酸素や窒素などとの核反応により生成

されたものである（Lal　and　Peters，1967）．地上で観

測される大気中の7Be濃度の季節変化は，低緯度地方

と高緯度地方とでは異なっている．緯度が40～50。N

の高緯度地域では，夏季にだけ高濃度になる一山型変

化を示す（Viegee　and　Singh，1980；H6tzl　and

Winkler，1987）のに対し，緯度が20～30。Nの地域お

よび380N付近では，冬季から初春にかけての季節と

秋季に高くなる二山型の変化を示す（Viegee　and

Singh，1980）．日本における7Be濃度の季節変化の観

測例（阿部・阿部，1991；福崎，1986；多田ら，1986）

でも，観測地点の緯度が35～37。Nにあって，春季と

秋季に濃度が高くなる二山型変化の傾向を示してい

る．成層圏と対流圏の大気の交換量は緯度に大きく依

存し，このため7Be濃度の季節変化のパターンは緯度

に依存すると考えられている（Viegee　and　Singh，

1980；Feelyα‘zl．，1989）．

　地上で観測されるオゾンのうち，成層圏起源のオゾ

ンと人為起源のオゾンとを区別するために，成層圏起

源物質のトレーサーとして7Beが利用できる可能性

があると考えられる．しかし，7Be濃度とオゾン濃度

の季節変化を平行して長期間観測した例は少なく，
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第1図　観測地点

Dutkiewicz6齢1．（1981）と福崎（1986）の報告以外

はほとんどないようである．そこで，本報では，地表

付近のオゾンの濃度変化に7Beの濃度変化がどのよ

うに対応しているのかを調査するために，地表面の標

高が低く人為起源のオゾンの影響が大きい低地よりも

成層圏由来のオゾンの寄与が大きいと推定される高地

におけるオゾン濃度の季節変化と地表付近の7Be濃

度の季節変化を観測し，両方の変動パターンなどを比

較した．観測期間は，オゾン濃度については1986年か

ら1991年までで，7Be濃度については1987年から1991

年までである．

　2．試料の採取と測定方法

　7Beの濃度は，エアロゾルを採取し，これに付着し

ている7Beの放射能を測定することにより求めた．捕

集は，ハイボリウム・エアサンプラーを用いて，第1図

に示す国立環境研究所（つくば市，36。03〆N，140。07E）

の3階建て建物の屋上（約10m）において1日な
いし10日間ずつ連続して行った．吸引速度は1m3／min

である．なお，フィルターにはガラス繊維フィルター

（Gelman，TYPE　A／E）を用いた．測定試料は，フィ

ルターを39mmφ×3．2mm厚の円板状に加圧成型し

たものである．測定に供せられるフィルターの部分は

全面積の80％に相当する．7Beの放射能測定は，477

keVのγ線を高純度ゲルマニウム検出器で計数する

ことによった．測定時間は1試料当り（1～20）×104秒

で，測定誤差は1～8％である．

　オゾン濃度の測定地点は，エアロゾルの捕集地点の

北方約20kmの筑波山山頂にある気象庁筑波通信所

内（36。13’N，140。06〆E，標高868m）で，紫外線吸収

式オゾン自動測定機（Dasibi，Mqde11006－AHJ）を用

いて連続測定を行った．この方法で得られた測定値に

対して，高度補正を行い（栗田ら，1982）地表付近の

オゾン濃度に換算した．

　3．結　果

　第2図（a）に筑波山山頂におけるオゾン濃度の月別平

均値の変化を示した．オゾン濃度は，冬季から春季に

かけて上昇し，4月および5月に最大値を示す．7月

と8月に低下し，10月に再び上昇し，その後，秋季か

ら冬季にかけて低下する二山型になる年が多い．

　第2図（b）に筑波山から11km南東の峰の中腹に位

置する国設筑波環境大気測定所（茨城県新治郡，標高

154．5m）で観測された1988年1月から1991年12月ま

でのオゾン濃度の月別平均値を示す．1988年と1989年

の季節変化のパターンは，筑波山山頂で得られた春季

と秋季にピークを示す二山型の季節変化パターンとよ

く合致している．

　筑波山の18km南束に位置する土浦市のオキシダ

ント濃度は茨城県公害技術センターにより中性緩衝ヨ

ウ化カリウム法で連続測定されている．1987年から

1991年までの観測結果を第3図（a）に示す．1987年1月

から1991年12月までの月別平均値は，3月から5月に

かけて高くなり，夏季から冬季にかけては低く，秋季

4（D “天気”40．11．



筑波における大気中のオゾンとベリリウムー7の濃度変化 829

（PPb，

40

20

0

40

20

0

40

20

0

40

20

0

40

20

0

40

20

σ
　123456789K）”12

0

1986

0

0

1987

0

（PPb

1988 1988

0 40

0 20

1989 0 1989

0 40

0 20

1990 0 1990

0
1「L
一 40
●

’

一

0
一
1 2

1991 0 1991

0 40

0 20

（a）

（b）

（c）

123456789ゆIU2

（10紛Bq・m角

0

0

4

2

0

4

2

0

4

2

O　I23456789101112

1987

4

2

）
1988

4

2

）
1989

4

2

1990

4

2

1991

4

2

（a）　　　　（b）　　　　（c）

第2図オゾンと7Be濃度の月別平均値
筑波山山頂におけるオゾン濃度
（標高：868m）

国設筑波環境大気測定所におけるオゾン濃度
（標高：154．5m）

つくば市における7Be濃度
点線は，欠測が多くデータ数の少ない期問を
示す．

のピークがほとんど認められない一山型の季節変化で

ある．

　第3図（b）には高層気象台（つくば市館野，標高25m）

により紫外線吸収法で測定されたオゾン濃度の季節変

化を示す．1988年9月から1990年11月までの月別平均

値は3月から6月にかけて高くなり，夏季から冬季に

かけて低くなる一山型の季節変化で，土浦市のオキシ

ダント濃度の季節変化とよく類似している．

　要約すれば，標高が100mより高い筑波山山頂およ

び国設筑波環境大気測定所におけるオゾン濃度の季節

変化が春季と秋季にピークをもつ二山型であるのに対
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し，標高の低い土浦市のオキシダント濃度や，つくば

市（館野）のオゾン濃度は春季にのみピークをもつ一

山型で，秋季のピークは認められないということにな

る．

　第2図（c）に1987年から1991年までに観測された7Be

濃度の月別平均値の変化を示す．7Be濃度も冬季から

春季にかけて高くなり，3月から5月にかけて最大値

を示し，7月から8月にかけて最小値を示し，10月に

再び高くなり，冬季にかけて低下する二山型の季節変

化を示す．

　第2図（a）と（b）に示した筑波山山頂と国設筑波環境大

気測定所におけるオゾン濃度の季節変化と第2図（c）に

示した7Be濃度の季節変化を比較すると，オゾン濃度

の変化パターンと7Be濃度の変化パターンは互いに

1993年11月 41
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よく類似し，ともに4月・5月と10月にピークを持つ

二山型で両者の変化パターンはよく合致している．

　一方，第3図（a）と（b）と第2図（c）に示す土浦市のオキ

シダント濃度とつくば市のオゾン濃度および7Be濃

度の三者の季節変化を比較すると，標高の低い土浦市

とつくば市におけるオキシダントやオゾンの濃度の季

節変化は，春季にのみピークを持つ一山型で，7Be濃

度の季節変化とは，春季のピークは合致するものの秋

季のピークは合致せず，低地のオゾン濃度変化は高地

における変化とは異なることが認められる．

　4．．考察

　4．1　オゾン濃度の季節変化

　筑波山山頂におけるオゾン濃度が春季に最大値を示

すこと（第2図（a））は，Singh6砲1．（1978，1980）が

行った北米大陸・ハワイ・ドイツにおける観測結果と

合致している．しかし，年間を通しての濃度変化の方

は，緯度の異なる観測点によりまちまちで，濃度が夏

季に最小となり秋季には再び高くなって冬季にかけて

低下する筑波山山頂のオゾン濃度の季節変化パターン

は，これらの報告に見られるものと必ずしも合致しな

い
． 一方，この変化パターンは，Ogawa　and　Miyata

（1985）に示されているオゾンゾンデで観測されたつ

くば市館野（36。03〆N，140。08！E）の850hPa（高度，

約1400m）における変化パターンと合致する．これを

見る限りでは，少なくとも筑波山周辺地域での季節変

化パターンは二山型であると考えられる．

　4．2　オゾン濃度の月平均値と変動幅

　第4図に筑波山山頂におけるオゾン濃度の1時間の

平均値（以下1時間値という．）の月平均値とあわせて

1時間値の月最大値と月最小値を示した．各年のオゾ

ン濃度の1時問値の最大値は，夏季または春季に現れ

ることが多い．一方，月平均値の最大値は春季に現れ

ることが多く，最小値は夏季に現われることが多い．

第5図に筑波山山頂のオゾン濃度の1989年1年間の月

ごとの時系列変化を示す．第6図に各時刻における1

時間値の月平均値（1989年）を示すが，各月の日変化

は，7月・8月・9月の3か月を除いて大きな変化は

みられない．

　夏季のオゾン濃度は，第5図に見られるように，変

動幅が大きい．この原因としては，関東地方において

梅雨明けの太平洋高気圧の張り出しによる南風の侵入

によって，汚染成分を含んだ気団が筑波山より南に位

置する大気汚染地域から移流する現象（溝口ら，1989）

と，オゾンが地表付近で生成消滅することの二つが考

えられる．

　このように，夏季には光化学反応によるオゾンの生

成や人為起源のオゾンの移流があるにもかかわらず，

42 “天気”40．11．
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オゾン濃度の経日変化（筑波山，1989年）

30

夏季のオゾン濃度の月平均値が年間の最小値を示すこ

とが多い．これは，地表付近での光化学反応によるオ

ゾンの生成が対流圏下部のオゾン濃度を支配する主要

因ではなく，第2図（c）に示した7Be濃度の季節変動パ

ターンと合致する変動パターンであることを考慮する

と，むしろ夏季には成層圏からオゾンの降下が減少す

るためであることを示唆している．

　夏季以外の季節のオゾン濃度の日変動は小さい．こ

れは，光化学反応忙よるオゾンの生成量が小さいため

（溝口ら，1986）と考えられるので，10月頃から春季に

かけてのオゾン濃度の変化には光化学反応によるオゾ

ン生成の影響は小さいと考えられる．

　4．3　高地のオゾン濃度と低地のオキシダント濃度

またはオゾン濃度との関係

　土浦市やっくば市（低地）のオキシダント濃度やオ

ゾン濃度（第3図）と筑波山山頂（高地）のオゾン濃

度（第2図（a））を比較してみると，通年にわたり低地

のオキシダント濃度またはオゾン濃度は高地のオゾン

濃度より低い値を示しており，その差は9月中旬から

12月頃までが特に大きい．この現象の解釈の一つとし

て，秋季から冬季にかけてよく発達する接地逆転層の

影響が考えられる．つくば市の気象研究所において，

オゾン濃度の鉛直分布を観測した結果は，7月には地

表と高度195mのオゾン濃度の相関はよく，10月の地

表と高度175mの相関は悪い（切刀ら，1987）．つく

ば市周辺では，秋から冬にかけて高度50mから100

m付近に接地逆転層が発生しやすい（功刀ら，1987）．

第1表に気象研究所で観測された月ごとの高度100m

と10mでの気温の逆転時間と最大温度差の月平均値

を示す（気象研究所，1987）．これを見ると，年間を通

して夜間には概ね気温の逆転が生じてはいるが，10月

から2月にかけては逆転が生じている時問がとくに長

く温度差も大きい．

　オゾンは，光解離により分解されたり，降下してく

る間に地表付近の一・酸化窒素などとの反応で分解して

（松野・島崎，1981）濃度が低くなる．一酸化窒素の発

生源が地表付近に多いため，逆転層の下ではオゾンの

一部は分解するが，逆転層の上のオゾンは分解される

ことがなく残存することになる．夜問にも成層圏から

のオゾンは降下してくるが，逆転層のため地表までは

達することができず，分解されずに残り，逆転層が解

消されるまでその濃度が維持される．従って，秋季か

ら冬季にかけての逆転層の下のオキシダント濃度の平

均値は高度100m以上（逆転層の上）と比べると低く
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なり，春季のピークより小さい秋季のピークは顕著で

はなくなると推定される．このため，逆転層の上にあ
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第6図　オゾン濃度の時刻別月平均値
　　　　（筑波山，1989年）

る筑波山山頂および国設筑波環境大気測定所のオゾン

濃度の月平均値は，春季と秋季にピークがある二山型

変化であるのに対し，逆転層の下になる土浦市やつく

ば市のオキシダント濃度またはオゾン濃度は春季の

ピークのみで，秋季のピークが顕著ではない一山型変

化となると考えられる．

　4．4　オゾン濃度と7Be濃度の季節変化

　これまでに報告されている7Be濃度の観測例（阿

部・阿部，1991；Feely6齢1．，1989；福崎，1986；H6tzl

and　Winkler，1987；多田ら，1986；Viegee　and

Singh，1980）と本報の観測結果を比較すると，本報の

7Be濃度の季節変化は，春季に年平均値の1．4倍の高濃

度のピークをもち秋季にも小さいピークをもっ二山型

で，中緯度付近での観測結果とよく合致している．

　筑波山山頂でのオゾン濃度の季節変化と国設筑波環

境大気測定所で観測されたオゾン濃度の季節変化もま

た，春季と秋季にピークを示す二山型の季節変化で，

春季には7Beと同様に年平均値の1．4倍の濃度を示

す．溝口ら（1989）が測定した日本列島の緯度28～44。

Nにある大気の清浄な山岳地域のバックグラウンド

オゾン濃度の季節変化を見ても，春季のピーク程顕著

ではないが，10月頃にもピークが認められる．このこ

とから，春季と秋季にピークをもつ二山型の季節変化

は筑波山周辺地域に限らず日本の中緯度地方に見られ

る変化と思われる．

　春季や秋季には移動性高気圧が頻繁に通過し，春季

第1表 高度100m．と10mの気温の逆転時間と逆転時の最大温度差の月平均値（1984年～1986年）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　つくば市　気象研究所気象観測用鉄塔

気温の逆転時刻 気温の逆転時間　　　［時間］ 最大温度差『C］

　1984年
開始　　終了

時刻　　時刻

　1985年
開始　　終了

時刻　　時刻

　1986年
開始　　終了

時刻　　時刻

1984年 1985年 1986年 平均 1984年 1985年 1986年

1月 17：00～9：20 17：10～9：00 17二15～9：15 16．3 15．8 16．0 16．0 3．2 2．8 3．1

2月 18：30～8二45 19：30～8二30 18：30～8：40 14．3 13．0 14．2 13．8 1．7 ！．3 2．2

3月 20：30～7：40 1：45～7：10 18：00～7：45 10．2 5．4 13．8 9．8 1．4 0．3 1．1

4月 23：30～6：30 23：00～6二40 20二〇〇～7：15 7．0 7．7 13．3 9．3 0．7 1．1 1．2

5月 3：00～5：15 2：00～6：00 21：00～6：30 2．3 4．0 9．5 5．3 0．2 0．4 1．1

6月 逆転無し 逆転無し 0：00～6：10 0 0 6．2 2．1 無し 0．1 0．5

7月 逆転無し 4二〇〇～5二30 逆転無し 0 1．5 0 0．5 無し 無し 無し

8月 23：00～6二10 3：00～5：30 逆転無し 7．2 2．5 O 3．2 0．4 0．1 無し

9月 23：00～7二〇〇 1二30～5二〇〇 1二〇〇～6：50 8．0 3．5 5．8 5．8 1．1 0．3 0．4

10月 17：00～8：00 17：30～7：50 18：00～8：00 15．0 14．3 14．0 14．4 1．2 1．9 2．1

11月 17：30～8二50 16：50～8：！0 17：30～8：45 15．3 15．3 15．3 15．3 3．7 2．1 2．5

12月 16：30～9：30 16：50～9：00 17：00ん9：30 17．0 16．2 16．5 15．6 3．3 3．3 3．2

　　　　　　　　　り気象観測用鉄塔観測資料 第3号（1984～1986年）p41－54　気象研究所による
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だけでなく秋季にも成層圏から対流圏への大気の流れ

がおこりやすく，このため成層圏起源の7Beやオゾン

が地上へ導入されやすい（Wolff6砲1．，1979）．秋季

はこの移動性高気圧のために，大気が安定し太平洋高

気圧におおわれることの多い夏季に較べ，7Beやオゾ

ンの地上濃度が増加して二山型の季節変化を示すこと

になると考えられる．

　5．まとめ

　筑波山山頂（標高868m）でのオゾン濃度と低地の

地表付近の7Be濃度の観測を行い，両者の関連につい

て検討した．また，筑波山山頂と国設筑波環境大気測

定所（標高154．5m）のオゾン濃度と低地のつくば市の

オゾン濃度と土浦市のオキシダント濃度を比較して，

以下の結果が得られた．

　①筑波山山頂のオゾン濃度と低地の地表付近の

7Be濃度の季節変化はよく一致し，春季には年平均値

の1．4倍ぐらい高くなり，夏季に低く，秋季にも小さい

ピークがみられる二山型の変化である．従来からオゾ

ン濃度は春季に高くなることは知られているが，夏季

に低下するだけでなく，秋季にも高くなることが認め

られた．

　②筑波山山頂のオゾン濃度の1時間値の最大値は

夏季に現れることが多いにもかかわらず，月平均値が

夏季に最小値を示すことが多い．このことは光化学反

応によるオゾンの生成が一年を通じての対流圏オゾン

を支配している主要因ではないことを示していると考

えられた．

　③　筑波山山頂および高度150mのオゾン濃度は，

春季と秋季にピークを持っ二山型の季節変化を示した

が，土浦市とつくば市のオキシダント濃度とオゾン濃

度は，春季にピークを持っ一山型の季節変化を示した．

秋季にオキシダント濃度のピークが認められないの

は，秋季から冬季にかけて発達する接地逆転層のため

と考えられた．
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会員の所属支部指定について

日本気象学会理事会

　先の総会で改正された定款に基づき第28期役員選挙

が1994年早々に行われます．その際，会員各位の所属

支部を指定する必要があります．定款には会員の支部

指定の定義がありませんので，なるべく慣例に沿った

形で所属支部を指定することにし，その原則として「連

絡先住所つまり天気誌の郵送先住所をもって，その会

員の所属支部を指定する」と理事会で決められました．

ただし，職場住所あるいは自宅住所などの事情により，

所属支部を特に自分で指定したい会員の場合には，そ

の希望を入れることができる，という付帯事項も決め

られました．

　就きましては，自分の所属支部を自分で指定したい

会員は，本年12月24日までに，学会事務局気付理事長

宛で，文書により，然るべき事情と希望支部を申し出

て下さい．

　なお，各支部（地区）に属する都道府県は，日本気

象学会細則第6条1項（天気3月号219頁参照）により

ます．
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