
１.はじめに

北陸地方の大気環境は,局所的・局地的な大気汚染

の他に,西～中部日本起源の汚染物質や大陸起源物質

の影響も大きく受けているものと考えられる.著者ら

はこれまで,北陸地方における高所の大気環境の評価

を行うことを目的として,夏期や秋期を中心に,富山

県の立山において,オゾン（O）,窒素酸化物

（NO）,二酸化硫黄（SO）などの微量気体成分濃

度の測定,エアロゾル粒子個数濃度の計測や,霧水・

降水の採取・化学分析を行い,ローカル起源の汚染や

中長距離輸送されてくる大気汚染の影響について考察

を行ってきた（渡辺ほか 2005,2006；青木・渡辺

2009；Watanabe et al.2010).立山での観測は,北

陸地方における高所の大気環境の考察に非常に有効で

あるが,厳しい自然環境のため,冬期には観測を行う

ことが大変困難となる.なお,立山では,Osada et
 

al.（2003）による通年のOやエアロゾル粒子個数濃

度の観測がなされている.

近年,日本国内のバックグラウンド大気中のO濃

度が増加し,自然環境への影響が懸念されている

（Kume et al.2009).富山県においても,しばしば高

濃度のOが観測されている（渡辺・朴木 2008).O

濃度の増加により,SOの最も重要な（液相での）酸

化剤である過酸化水素（HO）の濃度増加が促進さ

れている可能性も考えられ（Watanabe et al.

2009),OやSOなどとのHO濃度の同時測定が非

常に重要となる.特に,HO濃度の増加は,冬期に

おけるSOの潜在的な酸化能力を高くすることとな

る.大気中のHO濃度の測定は,1990年代以降,国

内においても平野部や山岳域において行われてきたが

（Watanabe and Tanaka1995；Watanabe et al.

1995；Takami et al.2003；黄ほか 2004；佐久川ほ

か 2006；伊古田ほか 2008),(国内での）HO濃度

の鉛直プロファイルの観測はこれまでに実施されてい

ない.また,富山県でのHOの観測は,降水や積雪

などについて行われているが（Watanabe et al.2005

a),気相中の濃度測定はなされていない.

上空の大気観測は,しばしば,セスナ機などの航空

機によって実施されている（Hatakeyama et al.

2001；Watanabe et al.2001；Matsuki et al.2003).

航空機による高速飛行での観測は,広範囲の空間的な

大気環境測定を行うことができるが,ヘリコプターで

の観測は,低速で飛行でき,小半径の旋回飛行が可能

であることから,より局所的な観測を行える利点があ

る.また,ヘリコプターは離着陸に広い滑走路を必要

とせず,大学等研究機関の近くに（自動車駐車場など

に）着陸できることから,サンプリング後,直ちに試

料を化学分析できる利点もある.そのため,HOの

ような不安定な物質の観測にも適していると考えられ

る.

これまで,米国等において,ヘリコプターを利用し

た局所的な観測が行われているが（Imhoff et al.

1995；Luria et al.1999）,国内では,火山ガスの計

測（http：//staff.aist.go.jp/kazahaya-k/cospecj/

COSPEC(J).html）のほかには,ヘリコプターによる

大気観測例は少ない.著者らは,北陸地方における上

空の大気環境（特にHOなどの鉛直プロファイルお

よびSOの酸化能力など）を評価することを目的と

して,2008年12月に小型ヘリコプターを用いて,富山

県上空の微量気体成分（O,SO,HO）濃度やエ
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アロゾル粒子個数濃度の測定を行った.本報告では,

観測の結果を示し,冬期の北陸地方における大気汚染

物質の動態について議論する.

２.方法

富山県上空の大気観測は2008年12月17日午後（13時

15分～14時30分）に,有限会社アドバンスドエアー

（http：//www.addair.jp/）保有のR44型ヘリコプ

ターによって行った.本機体は４人乗り（パイロット

を含む）の小型ヘリコプターであり,離着陸を比較的

容易に行うことができる.当日のフライトは,離着陸

を,富山県立大学に近接したアースコンサル株式会社

（http：//www.e-consul.co.jp/）の駐車場で行い,富

山県射水市上空を高度2000ft（1ft＝0.3048m）毎（ヘ

リコプターの気圧高度による）におよそ110km/hの

飛行速度で,約10分間旋回し,高度10000ftまで上昇

した.第1図に旋回飛行の経路を示す.気象データ

は,温度・湿度ロガーで計測した.

大気中のOおよびSO濃度の測定は,それぞれ,

紫外吸光式オゾン測定器（紀本電子工業OA-683）お

よび紫外線蛍光式二酸化硫黄測定器（紀本電子工業

SA-633）で行った.紀本電子工業製の測定器は,船

舶による洋上での移動観測の実績があるが

（Watanabe et al.2005b),両測定器の応答時間が２

分以内であるため,飛行ルートの空間的な濃度分布を

計測することが困難である.そのため,本研究では

2000ft毎の各高度の平均値を使用し,濃度の鉛直分布

を求めた.なお,飛行中の排気ガスによるSO濃度

の急増（O濃度の急減）は一切観測されず,ヘリコ

プターの飛行による汚染の影響はなかったものと考え

られる.測定器の検出限界は,Oについては約5

ppb,SOについては約0.2ppbであった.また,５段

階粒径別（d＞0.3,0.5,1.0,2.0,5.0μm）エアロゾ

ル粒子個数濃度の測定を,オプティカル・パーティク

ルカウンター（Rion KC-01E）で行った.試料大気

は,１mの内径10mmタイゴンチューブにより外気

を導入した.粒子個数濃度についても2000ft毎の各高

度の平均値を使用した.なお,これらの測定器をヘリ

コプターの後部座席に設置・搭載し,１分毎にデータ

を記録した.

大気中のHOの捕集は,山下ほか（1994）および

伊古田ほか（2008）の方法と同様のストリッピング

コイルにより行った.ストリッピングコイルによる

HOの捕集効率はほぼ100％とされている（山下ほ

か 1994).吸収液にはリン酸溶液（pH3.5）を用い,

高度2000ft毎の旋回飛行中に10分間捕集を行った（地

上での捕集を含めて６試料の採取を行った).着陸後

直ちに富山県立大学で,吸収液中のHO濃度を,高

速液体クロマトグラフ（日本分光HPLC,LC-2000）

ポストカラム・酵素式蛍光法（Hatakeyama et al.

1993；Takami et al.2003；黄ほか 2004）により,

各種有機過酸化物（ROOH）と分離し,定量した.

なお,HPLCでの分析に使用した溶離液,蛍光反応

試薬や緩衝溶液は,Hatakeyama et al.（1993）と同

様の調整を行った.測定限界は約0.05ppbであった.

また,ヘリコプターでの測定結果との比較検討を行

うため,富山県大気汚染常時観測局小杉太閤山局（富

山県環境科学センター）の測定データを使用した.富

山県立大学,アースコンサル株式会社および富山県環

境科学センターの位置を第１図に示した.

３.結果と考察

3.1 観測期間中の大気環境

第２図に,観測日およびその前後日の地上天気図を

示す.観測日の前日（12月16日）は,中部日本が広く

移動性高気圧に覆われ,全国的に晴天で富山県など北

陸地方も静穏日であった.観測当日の17日は,紀伊半

島沖に低気圧が発生し,近畿地方など太平洋側の地域

で曇りとなったが,富山県では静穏日で風速も比較的

弱かった.観測翌日（12月18日）は冬型の気圧配置と

なり,北陸地方など日本海側で天気が崩れ,風速も強

くなった.

第３図に,2008年12月15日から19日の富山県小杉太

閤山局（富山県環境科学センター）で測定された大気
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第１図 富山県立大学,アースコンサル株式会社
および富山県小杉太閤山局（富山県環境
科学センター）の位置図と飛行経路.
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中の一酸化窒素（NO）,二酸化窒素（NO）,SO

および光化学オキシダント（O）の時系列を示す.

ここで,O濃度はO濃度にほぼ等しいものと考えら

れる.なお,グラフの横軸（時間軸）の数値は,日付

（０時）を示す.観測前日の16日から17日にかけて,

NO濃度やSO濃度が比較的高く,とりわけNO濃

度が高かったことから,県内のローカルな大気汚染物

質が境界層内に滞留しやすい状況であったと考えられ

る.一方,冬型の気圧配置となった18日はSO濃度

が一日中検出限界以下であった.O濃度は,日中に

高く,夜間に低くなる日変化を示したが,18日の夜間

に濃度が若干増加するなどの変化もみられた.また,

O濃度は観測当日の17日に低く,Oの光化学生成が

小さかったことや,NOによるOの分解が卓越して

いたものと考えられる.

3.2 鉛直プロファイル

第４図に,2008年12月17日における富山県射水市上

空の気温,相対湿度,露点,粒径別エアロゾル粒子個

数濃度（粒径5.0μm以上の粒子個数濃度については

表示していない）および微量気体（O,HO,

SO）濃度の鉛直プロファイルを示す.相対湿度は70

パーセントを超えることがなく,飛行高度・区域内で

雲は存在しなかった.また,相対湿度や露点温度は

6000ftを境に大きく変化し,大気境界層と自由大気と

の境界がおおよそ高度2000mであったものと考えら

れる.エアロゾル粒子個数濃度は,各粒径とも,大気

境界層内では地表付近で高く,上空ほど低かったが,

自由大気中ではほぼ一定濃度であった.大気境界層内

第２図 2008年12月16日から18日における09時の地上天気図（「天気」2009年２月号より引用).

第３図 2008年12月15日から19日の富山県小杉太閤山局（富山県環境科学センター）における一酸化窒素
（NO),二酸化窒素（NO),二酸化硫黄（SO）および光化学オキシダント（O）の時系列.グラフの
横軸（時間軸）の数値は,日付（０時）を示す.
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よりも自由大気中で粒子個数濃度が低かったことか

ら,上空に黄砂層や大気汚染層の存在はなかったもの

と考えられる.

O濃度は地表付近で低く,上空で高濃度となった

が,SO濃度は大気境界層内で濃度が高く（特に地表

付近で高く）,自由大気中で非常に低く,ほぼ検出限

界に近かった.なお,本観測で測定した地表付近の

OやSO濃度は,小杉太閤山局（富山県環境科学セ

ンター）でのOおよびSO濃度とよく一致していた

（第3図）.大気境界層内でのO濃度が自由大気中よ

り低かったことから,ローカルなOの光化学的生成

は小さかったものと考えられる.冬型の気圧配置と

なった18日の小杉太閤山局におけるO濃度は午後に

約40ppbとなり（第３図）,観測によって測定された

（17日の）自由大気中のO濃度とほぼ一致していた

（第４図）.これらのことから,18日午後のO濃度増

加についても,光化学生成による可能性も否定できな

いが,大気の鉛直混合によるOの輸送の影響が大き

いと考えられる.

HO濃度は,Sakugawa and Kaplan（1989）や

Watanabe and Tanaka（1995）による冬期の測定結

果と比べて高かったが,おおむね,地上付近で低く,

上空で比較的濃度が高かった.HOについてもロー

カルな光化学的生成は小さかったものと考えられる.

なお,本観測で得られたHO濃度の（地表付近で低

く,自由大気中で高くなる）鉛直プロファイルは,

Kleinman and Daum（1991）による米国での航空

機観測の結果と同様であった.大気境界層内では,

HOに対してSO濃度が高く（［HO］＜［SO］),い

わゆる“Oxidant Limitation”と呼ばれている状態で

あり,雲が発生しても雲粒内でのSO（S(IV)）の液

相酸化が抑えられることとなる.一方,自由大気中で

はSO濃度よりもHO濃度の方が高く,観測された

SO（S(IV)）を硫酸へと液相酸化させるのに十分な

能力が備わっていたと考えられる.ただし,HO濃

度は1ppb以下であったため,それ以上の濃度のSO

をすべて酸化させることは不可能である.近年,自由

大気中においても,しばしば数ppb以上の高濃度の

SOが観測され,越境汚染の影響による可能性が指摘

されている（Igarashi et al.2004).今回の観測期間

中は,越境汚染の影響は小さかったものと考えられる

が,北陸地方の大気環境を評価するために,今後の観

測データの蓄積が必要となる.

第４図 2008年12月17日における富山県射水市上空の気温（Tem.),相対湿度（R.H.),露点（D.P.),粒径別
エアロゾル粒子個数濃度および微量気体成分（O,HO,SO）濃度の鉛直プロファイル.
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４.まとめ

2008年12月17日に小型ヘリコプターを利用して,富

山県上空の大気観測を行った.相対湿度や露点温度の

プロファイルから,観測当日における大気境界層と自

由大気との境界がおおよそ高度2000mであったと考

えられた.エアロゾル粒子個数濃度は,大気境界層内

では上空ほど低かったが,自由大気中ではほぼ一定濃

度であった.

観測当日は,県内などローカルな大気汚染物質が大

気境界層内に停滞しやすい状況であり,地表付近の

SO濃度は高く,O濃度は比較的低かった.また,

O濃度は,上空で高濃度となったが,SOは自由大気

中で非常に低濃度であり,ほぼ検出限界であった.

HO濃度は,地上付近で低く,上空で濃度が高かっ

た.また,大気境界層内では,“Oxidant Limita-

tion”と呼ばれている状態であったが,自由大気中で

はSO濃度に対してHOが十分に存在していた.近

年（2000年以降）,国内において（1990年代の観測値

と比べ）高濃度の過酸化水素の測定結果がしばしば報

告されている（黄ほか 2004；伊古田ほか 2008；

Watanabe et al.2009).東アジア地域のバックグラ

ウンド大気中のHO濃度が増加している可能性も考

えられ,今後のHO濃度測定の蓄積が必要となる.

本研究から,局所的な大気環境の高度毎の計測にヘ

リコプターでの観測が非常に有効であることがわかっ

た.また,研究機関の近隣に離発着することができる

ため,サンプリング後,直ちに化学分析することも可

能であり,HOなどの観測に適していることもわ

かった.
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