
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

２３２０１

基盤研究(C)（一般）

2015～2013

北陸山岳域での硫酸エアロゾル生成量評価を目的とした回転翼航空機による上空大気観測

Observations of the high-altitude atmosphere using a helicopter for the purpose of 
the evaluation of the formation of sulfate aerosols at a mountainous site in 
Hokuriku district

７０３５２７８９研究者番号：

渡辺　幸一（Watanabe, Koichi）

富山県立大学・工学部・教授

研究期間：

２５４００４６９

平成 年 月 日現在２８   ６ １３

円     3,900,000

研究成果の概要（和文）：北陸山岳域における硫酸エアロゾル生成量を評価するため、富山県射水市上空においてヘリ
コプターを利用し、微量気体成分の測定を行った。過酸化物は、試料採取後5～10分以内に実験室の高速液体クロマト
グラフで分析を行った。過酸化水素濃度は地表付近で濃度が低く、高度6,000 ～6,000 ftで極大となった。2013年8月
はアジア大陸からの大気汚染の影響を大きく受けており、過酸化物が非常に高濃度であった。夏期においては上空では
二酸化硫黄に対して過酸化水素濃度の方が高く、液相での二酸化硫黄の潜在的な酸化能力が大きいといえる。一方、寒
候期では雲内での二酸化硫黄の酸化が抑制されていると考えられる。

研究成果の概要（英文）：To elucidate the formation of sulfate aerosols at a mountainous site in Hokuriku 
district, the concentrations of trace gases over Imizu City, Toyama, Japan were measured during in summer 
as well as early spring using a helicopter. The concentrations of hydroperoxides were analyzed by a high 
performance liquid chromatography system within 5-10 minutes after the sampling. The hydrogen peroxide 
concentration was lowest at the surface, and the highest concentration was detected at altitudes of 6,000 
and 8,000 ft. Significantly high concentrations of hydroperoxides were observed in August 2013 when air 
pollutants were transported from China. The concentration of hydrogen peroxide was higher than that of 
sulfur dioxide above 4,000 ft where the potential capacity of sulfur dioxide oxidation in the aqueous 
phase is large in summer. On the other hand, hydrogen peroxide was mostly lower than sulfur dioxide in 
the early spring. SO2 oxidation in cloud water may be suppressed during cold seasons.

研究分野： 大気物理化学
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１．研究開始当初の背景 
硫酸塩粒子のようなエアロゾル粒子は負

の放射強制力を持ち、気候を大きくコントロ
ールしている。また、硫酸塩粒子は大きな社
会問題となっている PM2.5の主要成分でもあ
る。硫酸エアロゾルは二酸化硫黄の酸化によ
って生成されるが、気相中での酸化反応は遅
いため，雲内での液相酸化が非常に重要であ
る）。ここで，酸化剤である過酸化物（過酸
化水素、有機過酸化物）の存在量が非常に重
要な意味を持ち、不足する場合には液相酸化
が妨げられることとなる。 
中部日本の日本海側に位置する北陸山岳

域には多量の越境汚染物質が輸送され、越境
汚染を運ぶ西風が山岳へ衝突することによ
り雲を形成し，硫酸を生成する「化学工場」
となる。雲の消滅後には大気中に多量の硫酸
エアロゾルを供給することとなるため，北陸
山岳域は世界有数の硫酸エアロゾル生成域
であると考えられる。しかしながら，このよ
うな硫酸エアロゾル生成・供給過程は，現在
の大気化学・気候モデルにはまだ組み込まれ
ていないのが現状である。そのため、立山の
風上側において上空大気中の過酸化水素や
二酸化硫黄などの観測が重要となる。 

 
２．研究の目的 
世界最大の二酸化硫黄排出国である中国

の風下側に位置する日本海沿岸域には多量
の越境汚染物質が輸送され、気候システムを
大きくコントロールしている硫酸エアロゾ
ルの世界有数の生成域となっている。硫酸生
成過程や大気中への硫酸エアロゾル供給を
定量的に評価するため、関連物質と共に上空
での過酸化物測定が非常に重要となるが、ア
ジア大陸の風下側となる地域での高精度の
過酸化水素・有機過酸化物の測定，鉛直プロ
ファイル観測は（著者らの数例の観測以外
に）皆無に等しい。 
過酸化水素や有機過酸化物（メチルヒドロ

ペルオキシド等）のような物質は、捕集液中
にサンプル採取後、速やかに高速液体クロマ
トグラフ法で化学分析する必要性があるが、
従来の固定翼航空機観測では信頼できるデ
ータを得ることが不可能である。本研究では、
小型ヘリコプターを利用した新しい大気観
測を展開し、立山の風上側に位置する富山県
射水市において上空大気中の過酸化物や関
連物質の鉛直プロファイルの測定を行い、北
陸山岳域での硫酸エアロゾルの生成につい
て考察する。 
 
３．研究の方法 
（1）回転翼航空機観測 
（有）アドバンスドエアー社保有の R44 型小
型ヘリコプター（4 人乗り）を利用して富山
県射水市上空の大気観測を実施した。観測フ
ライトは、高度 2000 ft（600 m）毎に 15 分
間程度旋回飛行し、最高で高度 10000 ft 
（3000 m）まで上昇した。各高度での 10 分

間の旋回飛行中に、大気中の過酸化物をミス
トチャンバーにより捕集液に採取し、アルデ
ヒド類を市販の専用カートリッジ（オゾンス
クラバーを介して）で捕集した。試料大気は、
ヘリコプターの機首部よりテフロンチュー
ブで導入した。 
過酸化物は、採取後直ちに分析する必要性

があるため、各高度での旋回飛行終了後、富
山県立大学キャンパス内（富山県射水市）へ
低空降下し、過酸化物を採取した捕集液（ポ
リ容器へ保管）を学内へ投下させ、速やかに
HPLC・ポストカラム蛍光法により分析を行っ
た。サンプル投下後は、直ちに次の計測高度
に上昇し、旋回飛行・試料採取を行った。こ
の方法により、上空大気中の過酸化物を、採
取後 5～10 分以内に分析することができ、過
酸化物の鉛直プロファイルを精度良く測定
することが可能となった。 
ヘリコプターの後部座席には、オゾン、二

酸化硫黄、窒素酸化物測定器およびパーティ
クルカウンター測定器を設置し、自動計測を
行った。ヘリコプターでの飛行は回転翼によ
る気流の乱れは避けられないが、水平旋回飛
行中に二酸化硫黄や窒素酸化物濃度の急増
やオゾン濃度の急減は一切観測されず、大気
成分の測定には全く問題がないことが確認
された。 
なお、ヘリコプターを利用した上空大気観

測は、夏期～初秋期（8, 9 月）、秋期（10 月）
および春期（3月）に実施した。 
 
（2）地上および山岳での観測 
 ヘリコプターでの観測との比較のために、
富山県射水市（富山県立大学内）、石川県能
登半島珠洲市、富山県小矢部市山間部および
立山においてオゾン、二酸化硫黄、窒素酸化
物、エアロゾル粒子などの観測を行った。 
 
４．研究成果 
夏期（あるいは初秋期）のヘリコプター観

測によって得られた富山県射水市上空の微
量気体成分濃度の鉛直プロファイルを図1に
示す。なお、比較のために、図 1には本研究
期間外に行った観測結果も示している。二酸
化硫黄や窒素酸化物のような一次汚染物質
は、通常地表付近で濃度が高く、上空で低濃
度となったが、大気汚染物質の輸送状況によ
っては上空で高濃度となる事例も観測され
た。過酸化水素は上空で高くなる傾向がみら
れたが、大気境界層の上部で高濃度となるこ
とが多かったが、高度 2000 ft より上空での
濃度変化が小さくなる事例もあった。 
高度 2000～4000 ft を境に、過酸化水素と

二酸化硫黄の濃度関係が逆転し、下層部では、
二酸化硫黄濃度に対して過酸化水素濃度が
低い状態であったが、上層部では過酸化水素
濃度の方が高く、暖候期における二酸化硫黄
の潜在的な液相酸化能力が十分であるもの
と考えられる。代表的な有機過酸化物である
メチルヒドロペルオキシドについても、上空



で高濃度となる傾向がみられた。アルデヒド
類については、下層で濃度が高く、上空で低
濃度であった。 
2013 年 8月の観測においては、オゾンや過

酸化水素濃度が高く、通常夏期の 2倍程度で
あった。2013 年の夏期は太平洋高気圧が南西
方向へ移動し、西風が卓越しており、アジア
大陸からの大気汚染物質が輸送されやすい
条件となっていた。夏期の越境汚染による高
濃度のオゾンや過酸化物が生成されていた
ものと考えられる。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図 1. 夏期の富山県射水市における大気中の
過酸化水素（H2O2）、メチルヒドロペルオキシ
ド（MHP）、オゾン（O3）、二酸化硫黄（SO2）、
窒素酸化物（NOX）の鉛直プロファイル. 
 
図 2 に、ヘリコプターでの観測を行った

2014 年 3 月 17 日および 2015 年 3 月 27 日に
おける地上天気図および観測地点における
気流の輸送経路を表す後方流跡線解析の結
果を示す。両日共にアジア大陸からの気塊の
影響を受けていたが、2014年3月の事例では、
中国の大都市域や工業地帯から輸送されて
きており、移動性高気圧に覆われ、大気汚染
が拡散しにくい状況であった。一方、2015 年
3月 27 日については、気塊が中国東北部から
高高度経由で輸送されてきており、越境大気
汚染の影響は比較的小さかったものと考え
られる。 
 図 3に、2014 年 3月 17 日および 2015 年 3
月 27 日における富山県射水市上空の微量気
体成分濃度および気象データの鉛直プロフ
ァイルを示す。2015 年 3 月 27 日は高高度か
ら輸送されていたため相対湿度や露点温度
が低かった。 
 2014 年 3 月 17 日は上空でオゾンや二酸化
硫黄が非常に高く、高濃度の大気汚染が中国
より輸送されていたことが示唆される。高度

8000 ft において（通常地上においても稀な）
11 ppb もの二酸化硫黄が観測された。 
 過酸化水素濃度は夏期の観測値と比べ低
濃度であり 1 ppb 以下であった。特に激しい
大気汚染が観測された 2014 年 3月 17日にオ
ゾンが高濃度であるにも関わらず過酸化水
素濃度は 0.2 ppb 以下と非常に低濃度であっ
た。（図示していないが）2016 年 3月 30 日に
も観測を実施しており、このときも越境大気
汚染の影響が比較的大きく、過酸化水素濃度
は低濃度であった。夏期とは異なり、寒候期
では越境大気汚染時に過酸化水素濃度が低
くなるものと考えられる。光化学反応が抑制
される寒候期においては過酸化水素生成を
抑える窒素酸化物も多量に輸送されてくる
ためと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図 2. 2014 年 3月 17 日および 2015 年 3月 27
日における地上天気図および後方流跡線解
析の結果. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図 3. 2014 年 3月 17 日および 2015 年 3月 27
日の富山県射水市における大気中の過酸化
水素（H2O2）、メチルヒドロペルオキシド（MHP）、
オゾン（O3）、二酸化硫黄（SO2）、気温、露点、
相対湿度の鉛直プロファイル. 



 3 月のいずれの観測においても上空の過酸
化水素濃度は二酸化硫黄濃度よりも低く、液
相での二酸化硫黄の酸化が抑制されている
ものと考えられる。二酸化硫黄の輸送量の増
加よりも過酸化水素濃度の増加の方が、立山
など北陸山岳域での雲水の酸性化や硫酸エ
アロゾル生成を促進されるものと考えられ
る。一方、過酸化水素が十分に存在する暖候
期においては二酸化硫黄濃度の増加が直接
的に硫酸エアロゾルの生成を促進させると
考えられる。 
 富山県射水市、能登半島先端部の珠洲市、
小矢部市山間部および立山において微量気
体成分やエアロゾル粒子の観測を行った結
果、珠洲市のような周辺に大気汚染源がほと
んどない地域においても高濃度の二酸化硫
黄や硫酸エアロゾルが観測され、特に中国東
北部からの大気汚染の影響が大きいことが
明らかとなった。秋期から冬期には硫酸へ酸
化されていない二酸化硫黄濃度も高く、山岳
域などにおける液相酸化が硫酸エアロゾル
生成に重要である可能性が示唆された。また、
越境大気汚染だけでなく、暖候期には桜島の
噴煙の影響が無視できないことも明らかと
なった。 
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