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Abstract.In ordcr to obsctte a位1lospheric ions in the free troposphere,IIlcasurcments of atl10spheric

positive lons h the criticai mobiliけrange 5 0 and 0 63 cm2βvs wcrc conducted ttthe summit ofMt Ftti

(3536N,13873E,3776 m asl)iOm Au8 8to 23,201l Positive atmospheric ions were found to htte a

clear diumal variation,with minimum conccntr筑lons during nighttime and with maximum daltimC,

、vhich is possibly linkcd to ions transpOrtation by valley breeze l■lis variation is clearer、vhcn tllc

obsewation station is out of clouds in planetaりbOundatt layCr A strong anti‐cowelation、vas found

benveen air ion concentrations and coagulatlon sillk Enllanccd ion concentrations、vere found、vhen air

mass had been transpOrtcd over the sea and coagulation sink value is lo、v

Kけ wordSi Smal1 lon,diuraral variation,Mt Ftti,free troposphere,aerosol,coagulation sillk

l は じめに

大気 中に存在す るイオンは、小イオン (粒径 :<1 6 nln)、中イオン (粒径 :16‐7411111)、大イオ

ン (粒径 :74‐79 nln)に分けられ る (H6Hak冴 冴,2003)。これまでに大気 中のイオン (帯電 した分

子クラスターや粒子)は 森林や 山岳、海洋、都市な どの様々な地域で観損Jされている (MochiZuki

and T餌Jl,1981;T研苛i夕r冴,1993;H6Hak tt α′,2003;Klllmala alld TanIIllct,2007,Venzac夕rα及,2008;

Kal市itis tt αん2012)。

主なイオンの発生源は土壌からのラ ドンの崩壊や宇宙線の電離が挙げられ (Isra01,1970)、地上

付近ではラ ドンが主となる。イオン濃度を減少 させる主要な要因としては、イオン同士の再結合

や、大気中の既存粒子への付着が挙げられる。イオンの付着 しやすさは、イオンやエアロブルの

サイズと濃度に強く依存する。エアロゾル濃度が高い場所では大気イオンは減少 しやす く、山岳

のよ うな清浄な空気 よりも霧や汚染 された大気のほ うがイオン濃度は低い傾 向がみ られ る

(Reter,1986)。また、小イオンに対 して雲が強い除去作用を持つことが知 られている (Boubn夕 r

α及,2010)。以上のように、複数のイオン濃度変化の要因があげられるが、大気中でのイオン濃度

がどのように支配 されているか、明確に示 した研究は少ない。

エアロブル粒子はイオンの消失源である一方で、小イオンからエアロゾル粒子が生成 されるケ

ースもある。これはイオン誘発核生成 と呼ばれるプロセスであり、電荷を帯びたクラスターを核

としてエアロゾルが形成 される過程を指す。エアロゾルは光散乱吸収や雲凝結核 として、地球の

放射収支に重要な役害」を担つている。エングフラツヨッホにおいてイオン誘発核生成が核生成に
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与える寄与は 223%と されるなど (Lee α α′,2003)、イオン誘発核生成も大気中のエアロブル数

濃度を決める重要なプロセスの一つといえる。特に、上部対流国においては、宇宙線などによる

イオン生成が新粒子生成に結びつく可能性が理論、観測研究によって示唆されている (Eicttom

冴冴,2002,Lcc tt α′,2003,Vcnzac tt αら2008)。耽nzaC tt α′(2008)は ヒマラヤでイオン濃度 とエ

アロブル濃度の観測を行い、イオン誘発核生成 と見られるイベン トを頻繁に観預」した。この結果

は、イオン誘発核生成が自由対流圏のエアロゾル濃度を強くコン トロール していることを示唆 し

ている。このような点で、自由対流圏でのイオン濃度の変動要因および、エアロブル との関係を

明陳にする必要がある。

本研究では夏季に、高高度に位置する富士山頂 (3776m)の 小イオン濃度を預J定し、その変動

についての解析を行つた。富士山頂は年間を通 じてほぼ自由対流圏に位置するため、ローカルな

汚染が少なく、中国大陸からの汚染大気や海洋からの清浄な大気やバ ックグラン ド大気が測定で

きることが期待 される。また、小イオン濃度の他にエアロゾル濃度、ラ ドン濃度など、イオンに

影響を与えるとされているパラメーターも同時計測 し、それ らが小イオン濃度に与える寄与につ

いても解析 した。

2方 法

21測 定

観測は 2011年 8月 9日 から 8月 23日 の期間、富士山頂の富士山特別気象観測所 (旧富士

山測候所 :3776m,3536N,13873E)で 行った (Fig l)。本研究ではグルディエン (Gerdien)コン

デンサーと呼ばれる二重同軸円筒を用いたイオンカウンター
(COM-3400)に より正の小イオン

濃度を2つ の臨界移動度 (50,063c辞 /1/s)で2分 毎に測定 した。臨界移動度 50,063cポ /Vsを

観測期間中の富士山頂の平均気圧 (645 hPa)と平均気温 (283K)を 用いて換算 した場合、換算

移動度はそれぞれ 31,038辞 郎sと なる。臨界移動度 0 63 cm2肝sは 大気中のほぼ全ての小イ

オン濃度を測定 し、臨界移動度 50 cm2郎 sは 小イオンのなかでも比較的小 さい粒径の小イオン

濃度を測定する。以後、臨界移動度 063と 臨界移動度 50 cm2/vsの 正イオン濃度はそれぞれ

拘63,兆00と表示する。正イオンと同時に、エアロゾル濃度を SNIIPS(Scanning MobihけPartiCに

Sizcr)で直径 115‐365 2 nmを 、光散乱式粒子測定器 (OPC:KR12A)で 直径 03 μm以 上を 5 ch

で 3分 ごとに測定 した。また、正イオン濃度は南面の窓からアル ミホイル製のジャバラを出し

て直接に外気を 50L/分 で引いて測定 した。SN41PSと OPCは 導電性チューブから直接引いた外

気をディフュージョン ・ドライヤーに

溝と言鋪鑑
30%以下の乾燥状態

 告
今回の観測では山頂の他に山頂の麓

にある1日気象庁太郎坊避難小屋前の空

地 (海抜 1290m(以 下太郎坊))で正イ

オン濃度を出頂 と同じ方法で臨界移動

度別に同時測定 し、山頂 と下層大気の

正イオン濃度の比較を行つた。また、

測定器の器差を補正 して解析 した。

22 凝 集速度 (Coagll腕10■shk)の 算出

凝集速度 (CoagS)は ある粒径の粒子が既存粒子へ凝集することによって除去 される速 さであ

Fig.l Sites ofmeasurements at Mt Ftti

「
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る。凝集速度の計算は Kuimala tt α′(2001)の方法を用いて算出し、小イオンの成長を妨げる目

安とした。

CoagSは以下の式で求まる。

CoagS=2X竹町
ブ

ここで、凝集係数托2は  R■2=R■ +R2,D■ 2=D■ +D2と すると、

どK12= R.2 +荘
毛R12+

K♂=47r(R■+R2)(Dl+D2)

たTごc
D↓=6π

μRェ

で表される。与:ブ番目の粒径の粒子数濃度、 R::粒 子の半径、D.:粒子の拡散係数、ぃ ガスの

カニンガム補正因子は動粘性係数、k:ボルツマン定数である。また、

建=1+焔(α■+α2eXp←抑)、α・=1,142,α2=0・558,α3=0・999を用いたぃnen ttd

R a a b c , 1 9 8 5 )。塩 は クヌーセン数である。

C■2=Vぞ+老,鳥=拝
露

また、c.2:粒子間の平均相対熱運動速度、 島:質 量純この粒子の平均速度である。

亀2=Vω ?十ω夕ま二つのフランクスが~致 した距離で、

(R■2+γ:)3_(Rぞ2+γユ)3/2―Rセ批=粘
3R.2γ:

を示す。

本研究では、エアロゾルのサイズと濃度に依存するCoagSを SNIPSと OPCの 粒径別個数濃

度を用いて、粒径 14111nのイオンに対 して算出した。

23流 跡線の分類

エアマスの輸送経路および輸送高度が小イオン濃度に与える影響を調べるために、NOAAの

「もPLITモ デル `hip77、輸印tari noaa 20vたcadhr/hvs,lit4 html)を用いて、3日 前までの後方流跡

線を一時間ごとに計算 した。それによリエアマスを大陸由来、日本由来、海洋から陸出来、海洋

由来の 4つ の由来別に分けた。 さらに、富士山頂が明らかに自由対流圏に位置 したときとそれ

以外を分類するために、海抜 2000m以 上を通過 してきたエアマスを自由対流圏由来 (FT由来)、

2000m以 下を通過 してきたエアマスをそれ以外の出来 と定義 した (Fig 2)。

24 雲 の有無

雲の有無は 5分 ごとのライブカメラを用いて識別 した。 日没後は雲の有無を確認ができない

ため、日の出から日没の時間帯で正イオン濃度 と雲の有無について比較を行つた。

3 結 果 と考祭

31 時 系列の変化

Figure 3は、後方流跡線の分類結果 (a)、雲の有無 (b)、臨界移動度ごとの正イオン濃度 (c)ラ

てOJ =
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Fig.2(つ HoAZOntal(top)and verlical(bottOm)backward traiectOries for ttee days in the free

troposphere and(b)the nO■‐free troposphere.

we denned ar masses that had been l■higher altittde 2000m above sea level as the free ttoposphcrc

(FT)(left),the Other air masses were defmed as the■o■‐iee troposphere(nFT)(right).lmc dilfcrcnt

colors rcprescnt thc difFercnt types of air masses,Contincntal(brOWn),Mantime(bluc),Japan(rcd),

and Sea to land(green).These位寄ecttries are drawn every hou

ドン濃度 (d)、SNrIPsか ら得 られたエアロブル濃度 (c)、粒径 1.4 nlnに対するCoagS(う の時間

変化を示す。なお、8月 19日 の 14時 から20日 の 17時 までの正イオン濃度は停電のために欠

測となっている。

観測期間中、天候が晴天時の正イオン濃度は日中に増加 し、深夜に減少する日変動を示すこと

が多かった。
一方で、雨天時は正イオン濃度に日変動は見られず、恥63は晴天時と比べて比較的

高い状態であつた。また、14日 深夜から 15日 の早朝にかけて h63が 上昇する普段 と異なる変

動が見られた。この時、小イオンからエアロゾルが生成 されるイオン誘発核生成が起こった可能

性があるが、新粒子生成について本論文では議論 しない。

3.2 正 イオン濃度の 日変動

Figure 4は 富士山頂 と太郎坊の 「。63を各時刻で平均 した日変動を示す。観測期間中で山頂の

h63は 日中に増加 し、深夜に減少する日変動がみ られた。
一般に大気中の小イオンの生成源は宇

宙線やラ ドンなどの放射性核種が挙げられる。ラ ドンは平常時に日変動をすることが知 られてい

て (Koiima,1996)、 ラ ドンが小イオンの日変動に影響を与えることが予想 されたが、山頂のラ ド

ンには規則正 しい日変動は見られないことが多かった (Fig.3d)。小イオンとラ ドンとの対応は次

節で述べる。次に、宇宙線について考えた場合、宇宙線フラックスの日変動は通常はほぼ観測さ

れず、一 日より長いタイムスケールで変動すると考えられる。つまり、正イオン濃度の日変動は

ラ ドンや宇宙繰フラックスではなく、他のイオン源が影響 して引き起こされると考えられる。

「



N.Nagaoka,夕 ′αえ:Measurements ofAtttospheric Small lon Concelltration      lll

( a )

―  ●ont
― manlime
―  JaPan
一一 s e a  t o  l a n d

働
昌営

1000

1000

中

5500

― ・

 | …

・
| ―

・
1 - …

…

| ‐

‐ ・ ― ― ― ‐ ф ― ―
| 一 | ― | ― |

ｃｉｅａｒｍ
即

８

６

４

２

Ｔ
Ｅ
豊
ｏ
ｃｏｏ
ｃ豊

Ｃ

Ｆ・Ｅ
すヽ田
】ｃｏｏ何区

ｄ

．Ｏ
Ｌ
Ｏ
〇

一０
空
望
０
＜

０

　

中３

中３

・３

■

Ｆ
，の
】

．の
。
Ｇ
ｏ
Ｏ

(0

( e )
9   10  11  12  43  14  15  16  17  18  19  20  21  22  23  24

-11,274 nm
ロロロ36い86 6nm
口 115,365 2 nm

9  10  11  12  13  14  15  16  17  18  19  20  21  22  23  24

Date

Fig。3 Temporal variations of(o backWard traieCtOry route(b)c10ud Prcscnce(c)a血 10SPheric Poslive

ton concentration in the cdtical mobility range S.0,0.63 cm2/vs(d)radOn COncenmtiOn(e)aerOsol

c o n c e n t r a t i o n ( 9  C O a g S  f o r  a t t o s p h e r i c  p o s l i v e  l o n  h  t h e  s i z e  r a n g e  b e l o w  i 4  1 m .

一方で、高高度における山岳の小イオン濃度は日中に下層の気塊が鉛直輸送されることで上昇

することが知られている (Bou10■冴αl,2010)。富士山頂においても山の斜面が加熱されることに

より起こる谷風による大気の鉛直輸送が報告されている (FuiishirOダα′.,2009)。2005年 7月 に測

定した黒色炭素濃度の日変動には、大気境界層内起源のエアロゾル粒子の山頂への輸送が影響し

た(Kancyasu″α′.,2007)。山項と太郎坊の正イオン濃度を比較すると、夜間の太郎坊の7V063が山
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頂の 日中の 比63と近い値 を示 してい る

(Fig 4)。また、山頂の正イオン濃度 と日照

時間との間に強い正の相関が見られた。以

上のことから、晴天 日の 日中に下層大気が

山頂に鉛直輸送 され、それによって小イオ

ンも山頂に輸送 された可能性がある。

33 ラ ドン・エアロガル とイオン濃度の関

係

15日から 19日 はラ ドン濃度が高い値を

示 した。この時のエアマスの起源は中国大

陸であった。その際、100 nln以上の粒子

濃度も高い傾向にあるが、地63に明確な変

化は見られなかった (Fig 3)。

H5rrak tt αユ(2000)によると臨界移動度

0 63 cm2/vs(換算移動度 0 38 cm2肝s)のイ

オンの粒径は約 1 4 nlnである。また、兆0。

と ‰63の差は比較的大きなナイズの正の

小イオン濃度 (約0.1-14 nm程度)を 示す。

Fig 5 ヤこ兆00と 恥63の差 と粒径 14■m に

対する CoagSの 頻度分布を示す。7vs。0と

‰63の差が大きくなるときに CottSが 低

くな る傾 向がみ られ 、正イオ ン濃度 と

CoagSに は負の相関がみ られた。 これは

CoagSが 低くな り、イオンの消失要因でも

あるエアロゾルヘの付着が減少す ること

で、正イオン濃度が上昇 し、イオンが成長

したと考えられる (Fig 5)。このような結

果は Kalivitis夕rα′(2012)によっても報告

されている。

34 雲 による影響

富士山頂が一 日中雲の外にある日は 8月

10日、12日、14日の計 3回 あつた。この

時、日中に正イオン濃度が高くなる明確な

SPmmk and Tarobo(1290m)[0.63]
800
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日変動が見られた。その一方で、富士山頂が雲に覆われているときは正イオン濃度が低 くなり明

確な日変動を示 さなかった (Fig 3b)。雨天時は日変動を示さなかったが正イオン濃度は高い状態

であつた。この原因として、降水により既存粒子が除去されることによって cOagSが 減少 し、

正イオン濃度に影響 したことが考えられる。

さらに、正イオン濃度に対する雲の影響を細かく見るために、晴天の時から雲の中に入つた時

の正イオン濃度の変化を見た。このような事例は観測期間中で 4回 見られた。雲出没時の正イオ

ン濃度変化の例 として、2011年 8月 11日 の 5,00～ 9:00を 示す。5分 ごとに記録 したカメ
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ラ画像から7:30頃 に雲に入 り8:15頃

に雲を出たと判断 した (Fig 6,灰色帯)。

この時間帯で ‰63が減少 していること

がわかる。この時の雲入 り前と雲入 り後

の ‰63の比較から減少率を算出したと

ころ47%で あった。残 りの 3回 の事例

に対 しても同様の計算を行つた結果、正

イオン濃度の減少率は 36%-47%で あ
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つた。この値は、ユングフラツヨッホにおける小イオン濃度の減少率 44%‐ 66%(Bou10n α α′,

2010)よ り少 し小 さい。また、先行研究で雲が小イオン濃度に対 して強い除去作用を持つことが

知 らオしてV るヽ (Lihavainen夕′ク′,2007)。

35 エ アマス起源解析

観測期間中は中国大陸からのエアマスが卓越 し、ほぼ自由対流圏に位置 していたと考えられる。

エアマスの由来が海洋からの場合に、CoagSが 低い期間が多く、地63が高い状況であつた。これ

は、小イオンがエアロゾルに除去されにくい状況にな り、‰63が高くなったと考えられる。好天

時でかつエアマスが陸由来の際は CoagS力S高い傾向が見 られたが、地63には特徴的な傾向は見

られなかった (Fig 3a)。また、自由対流圏と大気境界層で正イオン濃度の比較を行ったが大きな

差異は見られなかった。

4 孫冬オ)リヤこ

2011年 夏季に富士山頂にて、正イオン濃度の連続沢J定を行つた。大気中の正イオン濃度には晴

天下で 日中に最大、深夜に最小 となる明確な日変動が見られた。これは日中に谷風により下層の

イオンが山項に輸送 されたことが影響 したと考えられる。また、大気中の正イオン濃度にエアロ

ゾルが深 く関係 して、正イオン濃度はCoagSと の間に強い負の相関が見られた。 さらに、観測

地点が雲の中に入ることで正イオン濃度に減少がみられ、雲が正イオンの除去作用を持つことを

確認 した。
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