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Abstract

We performed S02, N02, and O3 measurements in the lower飯opospfaere using a multiwavelength

differential absorption lidar (MDIAL) system. Measurement results were compared with results of airborne

and ground-based in-situ measurements. For NO2弧d O3, measurement results of concentration by DIAL

and in-situ meぬods show good agreement餌900一旦500-m altitude. We also measured the variation of

concentration profiles of NO2 and O3 simultaneously for 24 hours. These measurement results suggestぬai

SO2 and N02 were trapped be且owぬ.e inversion layer, which inducedぬe reduction of O3 concentration byぬe

reaction ofNOx and 03.

1.はじめに

酸性雨や都市大気汚染のメカニズム解明の

ためには､対流圏下層におけるSO2､ NO2､ 03
等の輸送現象や化学反応の解明が望まれる｡そ

のためには､これら物質の空間分布の長時間連

続計測が必要である｡我々は､大気中so2､NO2､
03等の計測が可能な多波長DIAL装置を開発し

てきた【l-6]e　多波長DIAL装置は､ dual-DIAL
法により大気中S02を測定感度O.sppb以下で計

測可能である【2,3】｡また､通常のDIALを2組
用いることにより､N02と03の同時計測が可能

である【4】｡
本報告では､多波長DIAL装置で計測したSO2､

NO2､ 03濃度の高度分布計測結果と､同時に行
われた航空機および地上におけるその場計測

の結果との比較について述べる｡また､ N02と

03の同時24時間連続計測結果とシーロメータ
による浪合層高度の時間変化との比較を述べ

る｡さらにこれらの結果を元に､大気中so2､

NO2､ 03の対流圏下層における空間分布変動と
気象条件の関係に関して考察を加える｡

2.測定装置

図1に､本報告で述べる各計測地点を東京都

の地図と共に示す　DIAL計測に用いた多波長
D王AL装置は電力中央研究所狛江研究所構内

(北緯35度38分､東経且39度35分)に設置

した｡レーザー送信系は2線のNd:YAGレーザ
ー励起色素レーザーを有している｡各色素レー

ザーは2波長を1ショット毎に切り替えること
が可能であり､各波長は必要に応じて非線形結

晶により波長変換される｡従ってレーザー送信

系は4波長を1ショット毎に切り替えることが

できる　so,､ NO2､ 03計測に用いたレーザー
の仕様を表1にまとめる　so,は2組のDIAL

ペアを用いるdual-DIAL法により計測し､ N02

と03はそれぞれ1組のDIALペアを用いて計測
した｡各レーザービームはビームエキスパンダ
ーにより5倍に拡大され､鉛直方向に照射され

た｡大気中からの後方散乱光は直径50cmの望

遠鏡により集光され､視野絞り､コリメータ､
干渉フィルターを通して光電子増倍管により

受光されたO光電子増倍管からの各信号は､分
解能12ビット､変換速度10または20MHzで

デジタル化された後積算され､パソコンで処理
された｡
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Fig. 1. Location of如mospheric monitoring in

Tokyo area.

地上におけるその場計測は､ DIAL計測と同

様狛江研究所構内で行った｡航空機によるその
場計測と､ゾンデによる温度､水蒸気計測は

Japan Clean Air Program (JCAP)の一環として行

われた【7-10]c航空機計測は､ DIAL計測場所の
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Table 1. Laser sources for measurement of S02, NO2 and 03.

測定物質 レーザー光源 波長 (nm )

色 素 波 長変換 (A oni, X offl) (^ on2, ^ ofe)

S0 2 ロー ダ ミン

6 10′64 0

第 2 高調 波 (3 00.05,2 99 .35) (2 98.65 ,2 9 9.35)

0 3 ロー ダ ミン

5 90′6 10

第 2 高調 波 (2 85 .0,2 90 .1) ●
(2 80.0,2 85 .0)

N O 2 クマ リン 44 5 - (44 8.1,44 6.8) -
L D S 765 N d:Y A G レーザ ー基本波 との

和周波

東方2-6km上空を南北方向に航行して行われ

たOゾンデ計測は東京都千代田区九段(北緯35
度41分､東経139度45分)で行われたO　地上

および航空機でのその場計測において､ S02は

紫外蛍光法､ N02は化学蛍光法で測定した｡ 03
に関しては､航空機計測では化学蛍光法､地上

計測では紫外吸収法を用いた｡浪合層層高度の

計測は､シーロメータ(ヴァイサラ社､ CT25K)

【11]を用いて､東京商船大学(北緯35度66分､
東経139度38分)で行った｡

3. DエÅもによるSO2､ NO王､ Oa計剖およびそ

の場計測との比敏

図2に1999年8月6日に行われた､DIALと

その場計測によるSO2濃度分布およびゾンデに
よる温度と水蒸気分布の計測結果を示すDIAL

計測では15:45から16:09にかけて3分間積分
した連続8回の計測を行った｡図中のプロット

はその平均値を､エラーバーは標準偏差を示し
ている｡航空機によるその場計測は､ D工AL計

測場所の東方2----3km上空を且4:45および15:20

に航空機が通過した際の測定値を示した｡地上
でのその場計測は､且5:00および16:00における

1時間平均値を示した｡温度および湿度は且5:00
における測定値であるO

図2に示すように､DIAL計測により高度1000

-旦700mにおいて0-7ppbのSO2濃度分布が観
測されたO　また温度分布より､高度950mより

上空で温度成層の安定な領域が観測される｡
DIAL　とその場計測の結果を合わせて考えると､

SO2濃度は地上では5--7ppbであり､地上から
高度300mにかけて若干減少し､その後1050m

まで徐々に増加して約6pp机こ達し､ 1050mか

ら1650mにかけて濃度約Oppbまで減少してい
ることが分かるO　この傾向は湿度の変化とよく

一致しているO以上の結果は､大気中のS02が
水蒸気と共に温度成層が安定な領域の下に閉

じ込められたことを示唆している｡
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Fig. 2. Vertical profiles of SO2　concentrations,

temperature and humidity on 6 August 1 999.

図3に1999年12月10日に行われた､ DIAL

とその場計測によるNO2､ 03濃度分布およびゾ
ンデによる温度分布の計測結果を示す｡各

DⅠAL計測では2分間積分した連続5回の計測

を行った｡図中のプロットはそれぞれの平均値
を､エラーバーは標準偏差を示している｡この

時使用した光電子増倍管は一つであったため､
N02と　03のDIAL計測は交互に行った　NO,

計測にはクマリン445色素レーザー【5】を用いた｡
また03計測における測定波長は285.Onm　と

290.1nmを用いたO航空機によるその場計測は
DiAL計測場所の東方約6km上空を航空機が通

過した際の測定値を示した｡各計測時間は図中
各プロットの近傍に示している｡

図3(a)に14:00-16:00における計測結果を示

すO高度900mと1500mにおいて､ DIALと航
空機によるN02と03の計測結果はほぼ一致し

た｡両者のわずかな差は､測定場所や測定時刻

の不一致に起因すると考えられるO温度分布よ
り､高度14QG-2000mにかけて温度成層が安定

な領域が観測される　DIAL計測結果より､こ

の領域ではNO2濃度は平均IOppb程度で､この
領域の下より濃度が急激に増加していること
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が分かる｡この結果は､ N02が温度成層の安定

な領域の下に閉じ込められたことを示唆して
いる｡また､その場計測の結果とも合わせて考

えると､NO2濃度と03濃度の高度分布は負の相

関があることが分かるO　これはNOxと03の反
応を示唆している｡

温度(℃)

-6　-4　-2　　　　　　　　　　　　　　　　　1　12　14　16　18

純

純

㈱

純

㈱

㈹

純

㈱

純

｡

(
≡
)
嘩
推

+N (a )

14:08-14:18 14:48-14:58

廿ノノr ー N̂ 温度成層が
叫こ妄執 一一】一二 ふ 安定な領域

ト⊥層手芸 15:570 ョH

静 15驚 ､+

l卓l卜のDIAL

‖ O O , , 14:00-16:00一一二 嶺 叩 ■

-30　-20　-10　　　　10　20　30　40　50　60　　70　80

濃度(ppb)

温度(-C)
-6　-　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10　12　14　16　18

棚
加
0
0
肌
蹴
仰
抑
0
0
抑

C

M

 

C

M

 

C

M

　

　

*

-

　

一

(Ul)髄掩
600

400

200

0

-30　-20　-10　0　10　20　30　40　50

濃度(ppb)

Fig. 3. Vertical profiles of NO2　and O3

concentrations and tempera血汀e at (a) 14:00-16:00

and (b) 19:00-21:00 0n 10 December 1999.

図3(b)に19:00-21:00における計測結果を示
すO温度成層が安定な領域の高度が低下し､ 900
-且100mにかけて強い逆転層が観測された.

DIAL計測結果より､温度成層が安定な領域の

高度低下に伴い､ N02の高濃度領域の高度も低
下している｡この結果は上記のN02が温度成層

の安定な領域の下に閉じ込められたという考
察を支持するものである｡また､逆転層より上

ではNO2濃度がほぼOであることが観測され
るが､これは大気の閉じ込め効果が強まったた

めと推察される｡また地表付近でも逆転層が観

測され､その場計測の結果より地表付近におい

てNO2濃度が急激に減少している｡以上の結果

より､地表付近と高度1000m付近に発生した逆

転層の間に高濃度のN02が閉じ込められたこ
とが示唆される｡

4. N02と03の24時間連続同時計測

DIALによりN02と03の濃度分布を同時に
24時間連続で計測を行った｡計測は2001年10
月13日12:00-14日12:00にかけて行った.NO,

計測にはレーザー光源としてLDS765色素レー
ザーと励起用Nd:YAGレーザーの基本波との和

周波【6]を用いたOまたO,計測における測定波
長は280nmと285nmを用いた｡
図4に高度900-1350mにおける計測結果を

示す　N02の計測結果をみると､ 10月13日の

12:00に､最大60ppbまで達する高濃度N02が
高度900-1350mに観測される｡この高濃度N02
の高度は同日の夕方にかけて下降し､ 10月13
日18:00-10月14日7:00において高度1100m

以下に留まり､濃度は最大80ppbまで増加して
いる｡その後10月14日12:00にかけて再び高
度1350m以上に上昇した｡
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Fig. 4: Time variation of vertica且concentration

pro魚Ies ofNO2 (top) and O3 (bottom) measured by

DIAL for 24 hours倉0m 12:00 on且3 October 200且.

図5に東京商船大学で行ったシーロメータの
計測結果を示す｡計測値が濃度表示の範囲外と

なった点は表示しておらず､欠落している｡後

方散乱係数の大きな領域が浪合層と考えられ､

浪合層高度の変化は図4に示した高濃度N02の
高度変化と定性的に一致するO浪合層高度と高

濃度NO2領域の高度のずれは､計測場所の不一
致に起因すると考えられる｡上記の結果は高濃

度N02が混合層内に閉じ込められたことを示
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唆しているO　図4に示した03の計測結果を見

ると､高濃度N02の高度が下降した時間帯にお
いて､ 03濃度分布がNO2濃度分布と負の相関を

示していることが分かる｡この結果は3節の結
果と一致した｡
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Fig. 5. Time variation of vertical profile of

backscatter coe魚cient measured by ceilometer for

24 hours倉0m 12:00 on 13 October 2001.

上記の実験において､ NO2､ 03計測共に色素

の交換は行わず､メンテナンスなしで24時間
の自動連続計測に成功した｡

5.まとめ

開発した多波長DIAL装置を用いて､対流圏

下層におけるSO2､ NO2､ 03濃度の計測を行っ

た｡高度1000-1700mにおいてQ-7ppbのSO2
濃度分布が観測された｡またN02と03に関し

ては､高度900-2000mにおいて0-50ppbの濃
度変動が観測された｡計測結果を同時に行われ

た航空機および地上におけるその場計測結果

と比較した　NO,と　03に関して高度900一
旦500mにおいて両者の結果はほぼ一致したO　ゾ
ンデによる温度および湿度の計測結果との比

較により､ S02とN02が温度成層の安定な領域

の下に閉じ込められることが示唆された｡また
この場合､N02と03濃度の高度分布が負の相関

を示し､大気中におけるNOxと03の化学反応
が示唆された｡

多波長DIAL装置を用いてN02と03の同時
連続計測を行い､高度900-1350mにおける濃

度分布の時間変化を24時間メンテナンスなし

で行うことに成功した｡計測結果をシーロメー
タにより計測された混合層高度の時間変化と

比較した｡これより､高濃度のN02が浪合層内

に閉じ込められ､その結果03濃度が減少する

ことが示唆された｡
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