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Abstract

Vertical concentration profiles of O3 and NO2 in the lower troposphere were measured simultaneously

using a differential absorption lidar (DIAL) system. An O3 concentration of approximately 100-1 70 ppb and

a N02 concentration of approximately 20-80 ppb were obtained at 900 m height. The measurement error

due to differential backscatter gradient and differential attenuation was found to be 2.8 ppb for O3 and 4.8

ppb forN02. The statistical e汀orwas estimated to be 3.8 ppb for O3 and 2.8 ppb forNO2

且.はじめに

多種類の物質の大気中の化学反応Ⅲが関与す

る都市大気汚染の解明には下層対流圏における

オキシダントや窒素酸化物など複数の物質の同

時計測が必要とされる｡差分吸収レ-ザレ-ダ

(DiAL)はこれらの濃度分布を地上から連続的か

つ効率的に計測することができる｡DIALは測定

対象物質の吸収が大きい波長lonおよび小さい波

長loHのレ-ザ光パルスを大気中に照射し､これ

らの波長におけるミ-散乱光又はレイリー散乱

光から測定対象物質の濃度分布を次式から求め

る｡

N(R) -
PrJR)P｡AR + AR)

P*(*)/サ(tf+AR)

(1)

ここでP｡n(R)､ Po武R)は測定距離Rにおける波長

lon､蝣｡ffの受光信号､ Aoiま波長lon､ lonにおける

測定対象物質の差分吸収断面積である｡式(1)の

導出においては後方散乱係数の高度方向におけ

る勾配(dp/dR)､ミ-消散係数(aM)､レイリー消

散係数(<*r)､および他の物質による吸収の波長

lon､ lonにおける差分は測定対象物質の差分吸収

よりも十分小さいと仮定される｡このような仮

定は測定対象物質の濃度が高い場合は成立する

が､大気中の微量成分を測る場合には気象条件

によって成立しないことがあり､測定誤差とな

り得る｡本報告では気象条件の変動を伴う長時

間の連続計測におけるdj3/dR､ aMに起因する測

定誤差を評価する｡

2. D瓦Å乱装置

我々は単一物質の高精度計測又は2種類の物

質の同時計測が可能な多波長DIALシステムを

開発した[2]｡本システムは東京都狛江市の(財)

電力中央研究所狛江研究所内(35U38'N, 139U35'E)

に設置されている｡これまで多波長DIALによ

る単一物質の高精度計測はppbオーダの大気中

so2計測によって実証しており[3]､数ppbの測

定誤差で03､ NO2計測も個別に行った[4][5]e本

報告では03､ N02の同時計測について述べる｡

本システムはNd:YAGレ-ザで励起される2波

長交互発振が可能な色素レ-ザを2台備えてお

り､本計測では色素レ-ザlにLDS765色素を

使用し和周波発生によってNO2計測に用いられ

る波長/2W7 - 448.1nmと/l｡#- 446.8nmを得た[6]｡
また､色素レ-ザ2にはローダミン590と610

の混合溶液を使用し､第二高調波発生によって

03計測に用いられる波長XQn - 285.Onmとん〝 -
290.Onmを得た｡レ-ザ光はビームエキスパン

ダによって5倍に拡大した後､直径500mmのニ

ュートン型受光望遠鏡の光軸から　500mmの位

置から鉛直方向に出射した｡望遠鏡によって集

光した後方散乱光は視野絞りとコリメータを通

過した後､紫外光と可視光を分離し､それぞれ

を干渉フィルタを通して光電子増倍管で検出し

た｡光電子増倍管からの信号は分解能12ビット､

変換速度10MHzでデジタル化し､色素レ-ザか

らの波長識別信号をもとにに波長別に分けた後

に積算した｡
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3.計測結果

03､ N02の同時計測は2001年7月5日16:16

から7月6日12:16まで20時間連続して行った｡

積分時間は10分間とし､個々の波長における受

光信号について､レ-ザ光パルス出射前の信号

から得られる背景光レベルを差し引いた後､距

離分解能150mに相当する時間積分を行いP｡n(R)､

P｡fAR)とし､ (1)式から03､ N02の濃度分布を求

めた｡差分吸収断面積は文献値【7][8]から求め､

03計測ではAa- 1.05x10-^ nf､ NO2計測では

Aa- 2.92Xl(r23 m2を使用した｡

高度600-1500mにおいて得られた03とN02

の濃度分布の時間変化を図1と図2に示す｡な

お､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｡
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time fhrl

Fig.1 Vertical concentration profiles of O3 obtained

from July 5, 2001 16:16 to July 6, 2001 12:16 JST

for height 600-1500 m.
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Fig.2　Vertical concentration profiles of NO2

obtained from July 5, 2001 16:16 to July 6, 2001

12:16 JST for height 600-1500 m.
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Fig.3 Time variation in O3 and NO2 concentration

observed from July 5, 2001 16:16 to July 6, 2001

12:16 JST at height 900 m.

高度900mにおける03とN02の濃度の時間変

化を図3に示す｡09:00以降においてはNO2濃度

に大きなばらつきが見られるが､これはエアロ

ゾル層又は薄雲など､後方散乱係数の大きな変

化に起因するものと推測される｡

尋｡測定誤差評価

DIAL計測における主要な誤差要因として統

計誤差および後方散乱係数や差分消散係数によ

る誤差が挙げられる｡統計誤差は大気条件が同

様と見なせる時間内に行った複数回の計測結果

のばらつきから見積もることができる｡大気が

安定な場合は統計誤差が支配的となるが､エア

ロゾル層､雲などが現れた場合は後方散乱係数

や差分消散係数による誤差がより大きいと考え

られる｡

統計誤差は濃度分布が比較的安定している

19:00-07:00について､ 1時間毎(6つの計測値)

の標準偏差とした｡ 03計測の統計誤差は0.6'

10.9ppbの範囲で推移し､平均値は3.8ppbであっ

た｡NO2計測の場合は1.3-4.6ppbの範囲を示し､

平均値は2.8ppbであった｡
一方､後方散乱係数と消散係数による誤差は

以下に示す方法によって評価した｡受光信号､

後方散乱係数､消散係数の関係は式(2)に示す微

分型のIidar方程式で与えられる｡

芸-諾2(.aM+α +No)  (2)
ここでX(R) - ¥n[R2p(R)]､ P-Pm+Prま全後方
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散乱係数(PMはミ-散乱係数､ PRはレイリー散

乱係数)､ oiま測定対象物質の吸収断面積であり､

その他の物質による吸収は無視する｡ DIAL計測

で用いられる式(1)は､波長Aon､ 10〝における式(2)

の差を求め､ △[{¥lp){dpldR)}､ AaM ､ AaRがNAu

に対し十分小さいと仮定して得られる｡しかし､

これらの仮定は気象条件によって成立しないこ

とがあり､測定誤差となる｡

後方散乱係数に起因する誤差を求めるにあた

って､ミ-散乱係数の波長依存性をPm -^'と

仮定し､ kを高度に対して一定であると仮定す

ると､ A[(l//J)(dj3/dR)]に起因する誤差EBは

]-去晋(4-k)意等
(3)

となる｡ここでs-iAォ+PMPrはA,-/Lifにおける

レイリー後方散乱係数に対する全後方散乱係数

の比であり､ AX-X｡n-A｡ffである｡ EBはPMの高

度方向の勾配dp/dRに起因するため､エアロゾ

ルの層など､高度に対するPMの急激な変化が存

在する場合は大きな測定誤差となる｡

同様に､ AaM､ AaRに起因する誤差EAは

EA-
Hax,Aa,
^M

ActAct
(4)

で与えられる｡

N02の測定誤差評価では境界条件を高度

2000mに設定し､ olmIPm -30､ k-1とし､ A>｡ff -

446.8nmで得られた受光信号からPMをKlett法[9]

を用いて求め､式(3)､ (4)から測定誤差を求めた｡

境界条件は高度2000mにおいて設定した｡計測

時間内におけるPMの高度分布を図4に示す｡

00:00前後､ 04:00前後､および09:00以降にお

いてノ鮎に大きな変化が見られるため､これらの
時刻においては測定誤差が大きかったと推定さ

れる｡式(3)､ (4)を用いて算出した高度900mに

おけるNO2計測誤差Ea* Eeを図5に示す｡計測

時間内における平均値は<｣4>-0.2ppb､

<｣s>-4.6ppbであった｡ EBが最大20ppb近くな

るのに対し､EAは0.4ppb以下と1桁以上小さく､
EBに対しEAは無視できると考えられる｡

03の測定誤差評価ではKlett法を適用する前

に03自体による吸収を考慮するため､式(1)で求

めた03濃度N(R) - (-1/2∠¥cr)A{dX/dR)をlouにおけ

る式(2)に代入し､式(5)を得た｡
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Fig.4 Backscatter coefficient calculated using return

signal at 446.8nm from July 5, 2001 16:16 to July 6,

2001 12:16JST.
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Fig.5 N02 measurement error at height 900m from

July 5, 2001 16:16toJuly6, 2001 12:16JST. Ea:

error due to differential extinction, Eb: error due to

differential backscatter.
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Fig. 6　O3 measurement error at height 900m from

July 5, 2001 16:16 to July 6, 2001 12:16 JST. Ea

error due to differential extinction, Eb: error due to

differential backscatter.
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慧忽一慧忽-土壁2(-ォォ+αR)

fidR

(5)

ここで式(5)の左側をdX/dRとみなすとKlett法で

PMを求めることができる｡これをもとに式(3)､

(4)を用いて算出した高度900mにおける03計測

誤差EA､EBを図6に示す｡計測時間内における

平均値は<^>-0.2ppb､<Ea>-3.1ppbであったo

N02の場合と同様にEAはEBより1桁以上小さく､

消散係数に起因する誤差は小さいことが分かる｡

また､図6に示したEa^Eeのピークの幾つかは

図4のf3M(446.8nmにおける値ではあるが)の

大きな変化と対応しており､大気条件の変化に

よって大きな誤差が生じていることが分かる｡

図6では図5よりもEBのピークがより顕著に現

れているが､これは式(3)において相対波長差

Aん久oHがNO,計測の場合は2.9xlO'であるのに対

し03計測の場合は1.8xlO"と約6倍大きいこと

も一因であると考えられる｡

5.まとめ

DIALによって大気中03､N02の濃度分布の

同時計測をおこなった｡20時間の連続計測で高

度900mにおいて03濃度100-170ppb､NO2濃度

20-80ppbを観測した｡濃度が比較的安定してい

る12時間における統計誤差は03計測の場合

3.8ppb､NO2計測の場合2.8ppbと見積もられた｡

また､後方散乱係数や差分消散係数による測定

誤差は20時間の平均値で03計測の場合2.8ppb､

NO2計測の場合4.8ppbであった｡また､後方散

乱係数の高度方向における勾配による誤差は差

分消散係数による誤差よりも1桁以上大きいこ

とを示した｡

本報告では後方散乱係数および消散係数を求

めるにあたってKlett法を用いたが､aMlpi
>Mやk

に関する仮定や境界条件の設定に疑問が残るた

め､適切な誤差評価のためにはaMとPMを独立

に求める必要がある｡これはラマン散乱光を同

時に検出することによって可能であり､今後の

課題である｡
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