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「化学的摂動法による大気反応機構解明」

１．研究実施の概要

　大気環境変動の中でも対流圏オゾンの増加、大気の酸性化及び温暖化ガスの増加

傾向は大きな社会問題として取り上げられている｡これらの変動のメカニズムを解

明し精度の高い将来予測を行うことが大気化学に課せられた最も重要な課題であ

る。将来予測が可能なモデルの現時点での不確実性としては、化学過程の不確実性

（ラジカル反応および不均一反応）、化学物質の排出量見積もりの不確実性（人間活

動および生物活動による）、輸送過程の不確実性（水平および鉛直運動における）な

どがあげられる。精密な現状把握を行うためには上記過程の不確実性を減らす努力

を行う必要がある。本研究では化学過程の不確実性を減らすべく反応中間体ラジカ

ル（HOx、NOx、およびハロゲン）等の動態を把握しその役割について検証してい

くことを目指す｡反応中間体は大気中で主に太陽光による光化学反応により２次的

に生成するので、それらの生成および消失過程のバランスで濃度場が規定されるこ

とになる｡本研究では濃度場の測定に加えてその消失過程を化学的摂動法により直

接測定することにより一義的に反応中間体の生成－消滅を明らかにしていく｡短寿

命化学種の大気寿命の測定手法の確立と精密な濃度場の測定装置の開発をおこな

い、野外における実大気観測を通して大気反応機構の解明を目指す｡

２．研究実施内容

平成１２年度は昨年度に開発されたLIF-NO２濃度測定装置およびハロゲン測定装置

を実際に野外に持ち出し、観測を行い実用性、問題点の洗い出しを行った｡その際、

NOからNO２への大気化学変換過程に対して新たな知見を得た。また、東アジアの大

気質を大きく左右する一酸化炭素の長期観測のデータ解析からシベリアにおける森

林火災の影響が、太平洋沿岸域に大きく現れることが明らかとなった｡

�　LIF-NO２濃度測定装置による野外観測

　レーザー誘起蛍光法によるNO２濃度測定装置の高度化により１分間の積算で約

３pptvの濃度まで計測可能なNO２計が開発されたので、平成１２年度は本装置を北

海道の利尻島に運び既存の光分解法によるNO２計との相互比較を行った。その結

果良好な一致を見たことから本装置が実用に耐えうるものであることが実証され
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た。本研究で開発されたLIF-NO２計は高い時間分解能を有しオゾンによる化学干

渉も既存のものに比べはるかに受けにくいことから、航空機観測への応用が期待

される。

　利尻島での野外観測で得られたNO２、オゾンおよびJNO２の測定値から光化学定

常状態（PSS）を仮定してRO２ラジカル濃度を見積もるとBOXモデル計算から得ら

れた値より系統的に大きな値を示すことが明らかとなった｡

 （NO２/NO）の実測とモデルの比の値をNOx濃度の関数で示すと図１のように低

濃度のNOxのときにNO２濃度が理論値よりも大きくなることが明らかとなった｡

このことから、NO→NO２の変換過程としてオゾン、RO２ラジカルだけではなくそ

の他の変換プロセスが重要であることが示唆された｡現段階ではIOラジカルと

NOの反応が寄与していると推測している｡

�　ハロゲン測定装置による野外観測

化学イオン化質量分析法によるCl２およびBr２測定装置がおおむね完成したので

沖縄本島辺戸岬において試験的な野外観測を行った｡Cl２についてはオゾンおよび

水蒸気による干渉が大きく実大気濃度測定は出来なかったがBr２については、図２

に示すとおり測定が可能であることが判明した。現状では多くの値が検出下限値

（５分間の積算で約１０ppt）以下であるので更なる検出感度の向上が必要である

ことが明らかとなった｡また、より精度の高い測定を行うためには頻繁にゼロガス

を導入する必要があるので、今後はゼロガス発生装置の開発を行う必要があるこ

とが明らかとなった。
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図１　実 測 及 び モ デ ル 計 算 に よ る

（NO2/NO）比とNOx濃度の関係



�　シベリア森林火災の大気への影響

　アジア大陸北部のシベリアにおいて大規模な森林火災が春期から夏期にかけて

発生することが明らかとなってきたが、シベリアの森林火災の大気に対する影響

について研究をおこなった。ここでは、アメリカ海洋大気局（NOAA）の提供する

人工衛星データの高分解能赤外画像写真（AVHRR）を解析することにより、シベ

リア全土における森林火災の規模を１° x  １°単位のグリッドデータ化し全体

の描像を把握した。八方尾根において連続観測を行ってきた一酸化炭素濃度につ

いて流跡線解析により、その空気塊のオリジンを分けて調べたところ図３に示す

通り森林火災が起こっているところを通過した場合の一酸化炭素濃度は約

５０ppbvも高濃度であることが明らかとなった｡また、森林火災による一酸化炭素

の放出量を見積もったところ年間５０TgCOが放出されていることになり、東アジ

アでの化石燃料燃焼による一酸化炭素の放出量が約１００TgCOであることを考え

ると非常に大きな負荷を大気に与えていることが明らかとなった｡
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図２　沖縄辺戸岬で得られたBr２濃度の時間変化

図３　森林火災を通過した時と通過しなかった場

合に観測されたCO濃度とその差(月平均値)
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