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昭和58年度から62年度まで実施された特別研究「バックグラウンド地域における環境汚染物  

質の長期モニタリング手法の研究」の中の一課題である「バックグラウンド地域における大気汚  

染物質のモニタリングに関する研究」の5年間にわたる研究の成果が合計11編の報文として本文  

の中に収められている。   

報文はすペてバックグラウンド大気のモニタリングに関するものであるが，内容は2つに分か  

れている。1つは日本海の山陰沖に位置する隠岐島をモニタリング地点に選定し，5年間にわたっ  

て大気中の粒子状物質とその成分，及びガス状物質，有機化合物などをモニタリングし，それら  

のこの地域におけるバックグラウンドレベ／レとその季節変動等を明らかにした。これらほ4編の  

報文として収められている。もう1つは北海道から奄美大島までの日本列島のほぼ全域にわたっ  

て大気の清浄な主として山岳地域においてオゾンの長期連続モニタリングを行い，対流圏下層の  

バックグラウンドオゾンの挙動を解析している。その結果，日本列島を覆うバックグラウンド  

オゾンの動態，すなわち，濃度レベル，季節変動とその由来，日変化現象などについて新しい知  

見を得ている。これらは7編の報文となっている。   

酸性雨現象，成層圏オゾンの減少，地球の温暖化問題など最近の大気汚染は国際的，地球規模  

的な広がりで注目されている。これらの観点において本鞘文はいずれも必要な情報を与え，また．  

重要な役割を果すものと期待される。本報告書の刊行は，その意味でも極應て有意義であり喜ば  

しいことと思う。  

平成元年2月  

国立公害研究所   

所長 不破敬一郎   
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Abstract  

Environmentalpollutionstendtospreadfromlocalscaletoglobalscale．Suchglobal  

pollutionsproceedslowly，buttheireffectsareaccumulatedfDralDngtime．Soitisdi缶cult  

torestoreenvironmentafterthesepollutionshaveonceoccurred，Therefore，itisimportant  

toestablishthemethodsforlorlg－termenvironmentalmonitorlng．  

Fromthesereasons，aSpeCialresearchprojectentitled．’Studyonthemethodsforlong－  

termmonitoringofenvironmentalpollutioninthebackgroundregions”wasprogrammedat  

Ourinstitutefrom1983to19＆7．Thisreportcorrespondstothesubprogramconcermngthe  

atmosphericqualityinthebackgrDundregionsandincludesthefolldwingthemes，  

1）Studiesonthelong－termmOnitoringofairborneparticulatematteronanislarld、  

2）StudiesonthebehaviorofbackgTOundozone．  

SincetheatmospherearoundJapanmovesfromthewesttotheeast，WeSelectedOki  

lslandsintheSeaofJapanformonitoringofbackgroundlevelofairpollutionandbeganto  

measurethevariationso壬thecompoundsinairborneparticulatematterinDec．1983．TllOugh  

monthlysamplingofairborneparticulatematterarestillgoirlgOn，theresultsfromDec．1983  

toMay1988arereportedhere．1twasnoticeablethatsulfate andleadshowed adifferent  

behaviorbetweensummerandwinterinaccordancewithseasonalmeteorologicalcondition．  

ElementalcompositionofsnowandgaseousDrganicsonthisislarldarealsodiscussed．  

Variationsofbackgroundozoneconcentrationweremeasuredattheseveralmountai－  

nous regionsinJapan for studying the behavior oflower tropospheric ozone，At most  

Samplingsites，backgroundozonegavethehighestconcentrationinAprilorMay．  

Thoughnoremarkableannualchangeoftheseaircomponentsweredetectedinthis  

researchperiod，Valuableinformationswereobtairledconcerningseasonalvariationofeach  

COmpOund．  
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研究の意義と概要  

011tlineandSigni航canceoftheStudy  

安部書也1・溝口次夫1・松下秀鶴1  

YoshinariAMBEl，TsuguoMTZOGUCHIlandHidetsuruMATSUSHITAl  

1研究の目的と意義   

環境汚染が次第に拡大し，局地的なものから地域的，さらには地球規模のものに及びつつある。  

こうした汚染は長期にわたってわずかずつであるが確実に進行し，しかも回復困難であるので，  

早期に検出し対応する長期的モニタリングシステムの確立が急務である。   

環境汚染は，いずれかにある発生源から汚染物質が大気や水を媒体として輸送，拡散されるこ  

とで拡大する。この拡散の状況は地点を固定してみれば汚染のない状態から時間軸にそって汚染  

物質濃度の増大ということで示される。この増加を検出するための基準となる汚染のない状態が  

ベースラインに相当する。   

汚染源より遠いところでは汚染物質濃度が増加する速度は極めて小さく，その検出は困難で  

あって，ベースラインを明確にすることが特に重要な問題ヒなる。この際，対象物質がもともと  

そこに存在しないものであれば，ベースライン値はゼロであって汚染の検出は比較的容易である。  

しかし，天然にもそこに存在するような物質の場合，変動があってそれが重なるので人為と天然  

との区別は極めて難しく，相当の期間にわたる基礎的データの蓄積が必要である。   

こうした意味で基準となる汚染のない状態を想定して，それを汚染に対するバックグラウンド  

と考える。汚染の広がっている状況は物質によって違うので，物質ごとたバックグラウンドを考  

えてゆく必要がある。   

孜々は特別研究「バックグラウンド地域における環境汚染物質の長期的モニタリング手法の研  

究」（昭和58～62年度）において上記の観点に基づし、て，汚染のバックグラウンドと考えられる  

地域における汚染物質のベースラインを明らかにするための基礎的検討を進めてきた。本特別研  

究では，水質に関する研究を摩周湖を中心に長期的な観測を続けているほか，生体中（主にムラ  

サキガイ）の各種汚染物質のモニタリングも同時に進行しているが，本報告書は特に大気質に関  

連する5年間の研究成果をここにまとめたものである。本研究は奨励研究等として引き続いて行  

1・国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市小野引仁沌番ユ   

ChemistryandPhysicsDivision，theNationaL［nstituterorEr）VironmcntalStudies・Or10gaWa16－2，Tsukuba，   

Ibaraki〕05Japan．  
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われている。   

2 研究の経過と成果の概要   

研究は下記の2つのテーマについて行われたが，その概略を以下に示す。  

（1）離島における大気汚染成分のモニタリング   

日本列島をとりまく大気のシステムは全体としては，西から東に向かっている。特に冬期にお  

いては顕著である。我が国から発生する汚染物質も主な方向としては太平洋方向に拡散する。日  

本海方面において大気汚染成分のバックグラウンド値を明らかにしておくことは日本列島による  

汚染を評価する際の基本となる。これは同時に西方面からくる可能性が考えられる汚染をモニ  

ターするベースラインとしての意味を持つ。以上の見地から，地理的位置，気象条件，測定器設  

置条件，電源の供給，その他いくつかの条件を考慮した結果，島根県隠岐島島後を選んでそこに  

おける大気浮遊粒子中の各種成分に着目して，その実態を明らかにし，ベースラインとしての評  

価を行う研究を開始した。  

1983年12月より隠岐島西郷町の日本電信電話㈱の中継所のある山上（200m）にサイクロン付  

ローボリュームエアサンプラー2台を設置し，1か月ごとのサンプリングを行った。サンプリング  

には島根県西郷保健所の協力を得た。試料は毎月研究所に郵送し，各種無機イオン，炭素，金属  

類を測定した。フィルターの一部は，将来において，問題が生じたときに分析するために，環境  

試料バンク試料として，凍結保存している。また年に一度一週間程度ではあるが，オゾン，硫黄  

酸化物等のガス成分の測定及び粒子成分のハイポリュームサンプラ一によるサンプリングを行っ  

た。冬季の積雪についても若干の測定を行い大気成分との比較をした。   

その結果，粉じん成分の季節変化が明らかとなり，特に土壌成分は黄砂によって強く影響され  

ていることが明らかになった。また硫酸塩や鉛は季節ごとに特徴的な挙動を示した。   

気象条件によって日本海周辺地域で発生された汚染成分は牒岐島まで達しており，バックグラ  

ウンドと考えられる濃度より汚染成分の濃度を引き上げていた。  

（2）バックグラウンドオゾンの挙動   

成層圏オゾンの減少が最近注目され 特に南極におけるオゾンホールは話題を集めている。成  

層圏オゾン量の減少はフロンガスなど対流圏では安定な物質が成層圏に侵入した後，光化学反応  

によって，オゾン層を破壊させるものと推測されている。   

一方，対流圏，地表付近のオゾンは光化学大気汚染の要因物質として，従来から夏期の大気汚  

染の重要な課題となっている。このように，オゾンは対流圏においてはその高濃度が，成層圏に  

おいてはその減少が重大な関心事となる。このようなオゾンの成層圏，対流圏を含めたグローバ  

ルな挙動を解明するためには，汚染のない，いわゆるバックグラウンド地域でのモニタリングを  

行い，汚染の影響を取り除いた変動の実態を明らかにしておくことが基本的な課題となる。した  

がって，本研究では日本列島全土にわたって，バックグラウンド地域と考えられる主として汚染   



研究の意義と概要   

源から遠い山岳地等（八甲田山 乗鞍岳，八方尾根，八満山，筑波山，十種ヶ峰，三郡山及び母  

子里）を選び数年前から，オゾンの連続測定を行い，各地点における変動の特性を明らかにする  

とともにバックグラウンド値の評価を行った。   

その結果，日本列島ではいずれの場所においても4月及び5月にオゾン濃度が最大になる変動  

パターンを持っていることが明らかになった。さらに，気象条件とオゾン濃度の変動の関連性等  

についても検討を行った。   

またある場所では汚染地域で生成したオゾンが後背地へ長距離輸送されることが観測された。   

3 今後の問題   

以上の研究は一応の区切りとしてここにまとめられたが，問題の性質上今後も発展的に継続さ  

れることが望ましいと考えられる。離島や山岳地域でのモニタリングはより広い地域をカバーす  

るためにサンプリング地点を増やす必要がある。しかしそれには，長期間測定器を配備しておく  

ための施設や電源，さらに機器のメンテナンスを含めた全体の運営方法等の検討が今後の課題と  

なると思われる。  
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要 旨   

日本海側の大気粉じんのバックグラウンドを求めるために，1983年12月～1988年5月  
まで，島根県沖に位置する隠岐島で大気粉じんのモニタリングを行った。粉じんのサンプ  

リングは島の南西に位置する山頂（海抜200m）で1か月ごとに行い，粉じん及びその成分  

（SO。2‾，NO√，Cl‾，NH∴炭素，金属元素等）の季節変化を長期的に調べた。4年あ  

まりの間に顕著に変化した成分はなかったが，炭素分だけが弱し、ながら増加傾向にあった。   

各成分問の相互関係や季節変化の特徴が明らかとなったが，特に土壌成分は，黄砂に強  

く影響されており，春先には通常の5倍にも月平均濃度が増大することが分かった。  
SO。ヱ‾は夏に高く，Ⅴと相関があったが，夏と冬でその比が異なり，冬iこはSO。ユがⅤに  
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対し相対的に高くなっていた。一プJPbは冬期に高く，Znとの比も冬に高い値を示した。  

Pbに関しては，周辺諸国の有鉛ガソリンの使用から考えて，今後注目すべき元素と考えら  

れた。  

Abstra亡t  

MonitoringofairborneparticulatematterontheOki・Islandswereper－formed  
fromDec，1983toMa）▼1988，h‥）rdertoevahzatethebaekgrt）und】eve】ofajrborne  
particulatematterovertheSeaofJapan．Samplingsiteislocatedatmountaintop  
（200ma・S・1・）ofsouthwesternpartOfDogooftheOkjIs】andsintheSea ofJapan，  
Airborne particulate matter samples were taken at each month andits chemical  
COmpOnentS（SO．2、，NO∴Cl，NH∴carbon，metalelenlentS）wereallalyzed．  

Thereis no component which showed remarkable changein allnualmean  
COnCentrationfor4yearsニOnlycarbonshowedaslightiIlereaSe．SeasoIlalvariations  
andrelationshipsamongeachcomponentwerealsostudied，Soilcomponentswere  
foundtobeinRuencedstronglybyKosa（yellow？and），anditsconceI－trationiI－CreaSed  
uptofivetimeshigherthanthatofordinary season．Concentration ofsulfatewas  
higherinsummerthanthatinwmterandhadacorrclationwithV，Ontheotherhand．  
Pbconcentrationishighinwinter．SulfateandPbwereconsideredtobeimportantfor  
monitoringfromthestandpointofthecoIISumptionchangeoffuelaroundtheSeaof  
Japan．   

1 はじめに   

日本における大気粉じんは，黄砂の例にあるように中国大陸の影響下にある。これは，ひとえ  

に日本のような中緯度地域では夏と冬の羞はあるにしても大気が西から東に移動しているからで  

ある。田中ら1〉は国設モニタリングステーションの粉じんのデータを解析し，アルミニウムなどの  

土壌成分は特に関東以西の地区で類似した変動パターンで推移していることを指摘している。こ  

れは，黄砂が日本列島を広くおおい各地の粉じん中の土壌成分に大きく寄与しているためと考え  

られている。   

大気粉じん中の成分の［‡］には，この黄砂の例のようにもともと自然がバックグラウンドとして  

持っている取り除けない部分があるわけで，車や工場のような局地的な粉じんの発生源からの寄  

与（いわゆる汚染と考えられるもの）は，そのバックグラウンドに＿上二乗せされたものと考えるこ  

とができる。したがって，大気粉じんのバックグラウンドなるもの（言いかえれば，ベースライ  

ン）を調べることは，日本における粉じんの挙動を考える上で非常に重要なことになる。特に偏  

西風が吹く日本では，日本への粉じんの入り口である日本海側で粉じんのモニタリングを行うこ  

とにより，黄砂などの影響を含んだ粉じんのバックグラウンドの挙動を調べることができると考  

えられる。したがって，ここで言うバックグラウンドとは地球規模的な意味よりむしろ地域的な  

意味合t）を持つものである。川の下流に住むものは上流から流れて来る河川水の水質そのものが  

取り除けないバックグラウンドとして存在しているのと同じである。  

8・－   



隠岐島における大気扮しん成分の長期的変動  

こういった意味のバックグラウンドは，それ自身汚染される可能性がある（いわゆる，バック  

グラウンド汚染）。これは，局地的に発生した大気汚染成分が，希釈されつつ長距離輸送されるこ  

とにより，汚染源から遠く離れたバックグラウンド地域へも影響するためであり．近年の欧米の  

酸性雨の問題もそういったことによっている。したがって，長期的にこのように遠隔地において  

粉じんのモニタリングを行うことによって，環境汚染が面的にまた時間的にどのように推移して  

いるかを調べることも可能である。   

こういった意味において本研究では，比較的人為汚染の少ない島根県隠岐島をそのモニタリン  

グ地点に定め，月ごとの粉じんのサンプリングを1983年12月から4年半行ってきた。E本にお  

いては，離島での大気汚染成分のモニタリングは気象研究所2）によって1975年，1976年に行われ  

た南烏島及び小笠原における研究や，YosizumiとAsakuno3）やOkitaら4）の小笠原での研究な  

どがある。これらは太平洋側での調査であるが，冬期には北西季節風によって日本本土からの汚  

染の影響が，太平洋側のこういった島々に及ぶことを指摘している。日本海側の離島で調査を行っ  

たものは，五島，佐渡等で環境庁が行ったもの5）がある。しかしながらこれらはいずれも短期間の  

もので，長期的な観測はなされていなし㌔   

したがってここでは季節ごとの粉じん量や成分の違いを長期的に観測することを主目的とし，  

ローボリュームエアーサンプラーを用い，主に無機成分に着目して、各元素及びイオン類の1か  

月平均値を求め，その変動や相互関係などについて検討した。   

2 測定方法   

2．1サンプリング場所   

隠岐島は図1のように島根県の沖60～80km北に位置し，4つの大きな島からなっている。本  

土からみて手前の3島「中ノ島」「西ノ島」「知夫里島」を合わせて，島前（どうぜん）ヒ呼び，  

その後ろにある島を島後（どうご）と呼んでいる。いずれも火山島であるが，地質的に島後はア  

ルカリ流紋岩や粗面玄武岩質から主になっている㌔   

距離的には，中国大陸にも比較的近くかつ，その間の船の往来もそれほど多くなし）ので，特に  

北西風に運ばれる黄砂などの良いサンプリング地点と考えられる。表1に各月の風向の頻度の多  

いものを上から順に3つ示したが1年中西凪が卓越している7〉。冬期は北西風が多く，夏期には南  

西風となっている。   

サンプリング地点として，島前，島後の各地（日本電信電話㈱中継所（加茂），御崎，白鳥，浄  

土ヶ浦，明屋海岸，国賓等）を検討したが，電源や人為汚染の有無の点また機器のメンテナンス  

の点から，西郷町加茂地区にある日本電信電話㈱の無線中継所をサンプリング場所に選定した（図  

1中，Sitel）。ここは海抜200mの山頂となっており，日本電信電話㈱が本土と隠岐をマイクロ  

ウェープで結ぷ中継所となっている。観光地ではないために，人の出入りは少ない場所である。  

サンプラーの保守の点から，中継所内に場所を借用し，電源は仮設電源を配備し用いた。Site2は，  
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図 1隠岐島の位置及びサンプリング地点  
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表  1西郷における月別の最多風向7〉  
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西郷港にある合同庁舎屋上を選び，島自身からの汚染の影響を調べるために，同じサンプラーを  

設置した。西郷港は隠岐の出入口であるため，フェリーや漁船の影響が考えられる。また，湾東  

部には，中国電力の火力発電所があり，風向によって影響が考えられる。  
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隠岐島における大気粉じん成分の兵耶的変動   

2．2 サンプリング方法   

粉じんのサンプラーは，新宅製ローポリュⅧムエアサンプラーを用い，無線中継所（Sitel）に  

2台，合同庁舎屋上（Site2）に1台計3台を設置した。サンプラーの吸引流堂は201／minで10  

〟m以＿との径の粒子は除かれるようなサイクロンを持っている。Sitelの2台では，一方にメンプ  

レンフィルター（東洋A－300）を装着し，他方は石英フィルター（PALLFLEX2500QAST）を  

装着した。Site2（合同庁舎屋上）にあるもう1台には同じ石英フィルターを装着した。   

石英フィルターは，事前に空焼きし（3000C，1晩），200Cに空調された部屋（湿度は60％を超  

えない）で恒立にし（3日程度），重責を測定した。しかし，ロットによって，ブランクのばらつ  

きがあったため，1987年1月以降は，フィルターを水洗した後，空焼きを行った。メンプレンフィ  

ルターは，何も処理せず，恒立にし，秤量した。   

秤量されたフィルターは，チャック付きポリ袋に入れ郵送した。ただし，石英フィルターはア  

ルミはくに，メンプレンフィルターは型紙（フィルターを1枚1枚分けている）にはさみポリ袋  

に入れた。   

サンプリング期間は，各月の20日を区切りとして，前の月の20日からその月の20日までの  

1か月とした。ただし，機器に故障や停電があった場合はその限りではない。流義のチェックは，  

1か月の半ばに1度行った。これらのサンプリングは，西郷保健所の協力によって行われた。   

2．3 分析法   

サンプリングの行われたろ紙と，サンプリングは行わなかったが，同じように処理されたブラ  

ンクろ紙は，－・度恒卦こして秤量し，－200cの冷凍庫に保存した。   

メンプレンフィルターと石英フイ／レターはそれぞれ図2のように用いた。   

金属分析のための分解は，両フィルター共ろ紙1／4をテフロンビ叩カーに入れ，硝酸（ELSS，  

関東化学）5mJで加温溶解（1600C）した後，過酸化水素（原子吸光用）（6m／）で有機物をほぼ  

完全に酸化した。その後，放冷し，過塩素酸（有害金属用）5mJを加えて炭素の粉がほとんどな  

くなるまで，フタをしながら加熱分解（2000C）した。これにフッ化水素酸（有害金属用又は  

Sptlrapur関東）を5mJ入れ，ろ紙及び土壌成分のSiO2をフッ化ケイ素として蒸発させ，追い出  

した。これにより，ほとんどのものが溶解するので，これをさらに濃縮した後，0．4Nの硝酸に溶  

かし5mJになるように調製した。   

分析は，JarrellaSh製ICP（Mode1975）及びセイコp電子工業製（JY－48PVH）のICP発  

光分光分析器を用いた（最初の2年間は，Jarrell－aSh製のICPを用いた）。ICPの標準tま，原子  

吸光分析用の標準から作製した。   

イオン類の分析は，ろ紙1／8に蒸留水10m／を加え，超音波抽出（10分間）により溶解し試料  

とした。これを，Dionex社製イオンタロマトグラフ（MODEL－10，及びQIC）を用いてCl‾，NO，¶，  
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Ouartz Fiber Filtor   

園 2 ろ紙の分割方法  

Fig．2 Thewayof丘Iter－Cuttirlgforeachanalysis   

SO。2，NH。＋等の分析を行った。   

炭素，窒素の分析は，ろ紙1／16を用いて，これを細長く切り，柳本製CHNコーダー（MT－2，  

及びMT3）に導入し分析した。標準としては，アンチピリンを用いた。   

3．結 果   

3．1各成分の長期的トレンド   

図3a）～り及び付図1a）～0）に示したのは，Sitel（無線中継所）で採取された粉じん  

中の各成分の変動とその年平均（点線）である。粉じん壷（S．P，M．）の年平均値は4年間にそれ  

ほど大きな変化はなく，10〟g／m3前後であった。春先に少し高くなり，7月及び9月に極小を持  

つというパターンが毎年続いている。7月の極小はおそらく，梅雨のシーズンとなるた捌こ雨に  

よる粉じんの除去効果（Washo血やRainout）が働いていると考えられる。A】やMn，Ti，Fe，  

Sc，Ca，Mgなど土壌起源の元素は4年間に若干の減少が見られるが，これはあとで述べるよう  

に，黄砂の飛来と大きく関連しており，黄砂の出現回数や規模の変化に対応している。SO。2‾は，  

ほとんど年平均に動きはなく3．5〟g／m3前後の値であった。若干複雑な変動をしているが，7月を  

除く夏と2～5月に高いようである。これを中和するNH。＋は，フィルターの性質によって捕集量  

が変動するようで，ロットが変わった1986年10月から，年平均が下がっている。これは，石英  

フィルター中に含まれているプランタCa壷が関係するらしく，Caのブランク値が高いほど，  

NH4＋の測定結果は小さくなった。このことは，測定されているNH。十は初めから粉じんに含ま  

れているものではなく，サンプリンプされた後から，硫酸を中和すべくろ紙上で反応しているも  

のであることを示している。すなわち，硫酸イオンとして分析されたものは，おそらく大気中で  

は，硫酸のミストとして存在しているものと考えられる。このことを妥づけるように塩素や硝酸  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動  
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図 3 隠岐島の粉じん及び各成分の大気中濃度の年次推移（a）～i））  

点線は年平均を示すも  
Fig・3 Trend of concentr云tions of airborne particu】ate rnatter  

anditscomponentsinairfromDec．1983toMay1988at  

OkiIslands  

Annua】meansareindicatedb〉▼dashedliIle．  
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隠岐島における火気粉じん成分の長斯的変動  

図 3 （つづき）  

Fig．3 （continued）  
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イオンは異常に低い値を示している（図3e），り）。これは，硫酸が強い不揮発性の酸であるた  

めに，塩素イオンは塩酸として，硝酸イオンは硝酸として揮散するためである。もともと塩素イ  

オンは，海塩粒子から釆ていると考えられるが，  

2NaCl＋H2SOi→Na2SO4＋2HCl†   

となり揮散が起こる。また硝酸イオンは，  

NaCl＋HNO3→NaNO。＋HCl  

（1）  

（2）  

の反応により海塩などに取り込まれたり牒，又はNH4NO3の形になっていたと考えられるが，  

2NaNO，＋H2SO．→Na2SO4＋2HNO，†  （3）   

により揮敬してしまう。揮散は温度が高いほど起こりやすいし，しかもSO。2－は夏に高いので，  

硝酸イオンや塩素イオンは夏に低くなっている（塩素イオンの値がマイナスになっているのはろ  

紙のブランクよりサンプルの塩素イオンの値の方が低いためである）。こういった意味から，C】，  

NO。‾は，実際の大気中濃度を反映しておらず，このようなサンプリング方法は，これらの物質の  

モニタリングには不適当である。   

汚染元素と考えられるCu，◆Zn，Pb，Cd，As，Ⅴ，Ni等は年平均として特に大きな動きはな  

が，Pb，Ⅴ，As等は，若干下降気味であった。しかし，Al等の他の元素も下降気味であるので相  

対的にはあまり下がっていないようである。季節的な各元素の動きに関しては，元素ごとに相当  

な違いがあった。   

炭素分に関しては，それほど大きな動きではないが，この成分だけは増加傾向があった。   

これらの動きはかなり小さいため，その長期的な動向を見るには，さらなるモニタリングが必  

要と考えられた。汚染元素の変動は，人間活動による消費の形態が大きく変化するのに対応して  

いると考えられるため，例えば自動車ガソーリンの無鉛化（最主瓦 韓国において無鉛化が進められ  

ている9り等の影響などが現われる可能性として考えられる。   

表2には，この4年半の間の各成分の平均と標準偏差（S．D．）及び最大最小を示した。測定値と  

して負の値が出た場合は（Clの例）ゼロとして平均してある。右端には地殻成分10）のAほ基準  

にした濃縮係数E，F．（Enrichment Factor）  

（X／Al）粉じん  
E F．＝   （4）  

（Ⅹ／Al）地殻  Ⅹ：元素   

を示した。土壌成分と考えられるFe，Ti，K，Sc，Ca等はE，F．＝0．7～2となり汚染はなさそう  

であった。Na，Mgは海塩の影響があるため少し高めとなっている。Mnも若干高いが理由は不  

明である。他の汚染元素とみられるものはいずれも高い値を示しているが，このサンプリング地  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動   

表  21983年12月～1988年5月までの隠岐島の大気粉じん及び各成分の大気  

中濃度の平均値  
Table 2 Mean concentrations of airborneparticulatematter andits com－  

ponentsintheatmospherefromDec．1983toMay1988atsitel（Oki  

Is】ands）  
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での局地的な汚染がない場合には，これらの値が日本海におけるバックグラウンドの値という意  

味になる。局地的な汚染（島自身から）があるかないか，又は，局地的ではないにしろ汚染源か  

らの汚染の流れる特殊な通り道である場合には，これらの値はまた別な意味のものになってしま  

うが，いずれにせよ今後そういった評価のための検討が必要である。   

参考のため，西ドイツ川及びスウェーデン12〉で長期的にバックグラウンドのモニタリングが行  

われた例を表中に示した。サンプリング地点の高度及び年度がかなり違うので絶対値は比較しに  
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くいが，Zn，Cu，Pb等汚染金属の濃度は，概略同じオーダーであることが分かる。   

表3には表2の値を粉じん中の濃度にしたものを示した。これによると，隠岐で観測される粉  

じんの35％は硫酸及びアンモニア，15％は炭素分，8％は海塩，22％は土壌であることが分かる。  

3．2 各元素の季節的特徴  

各元素の4年半の間の月別平均を表4a）大気中濃度，b）粉じん中濃度に示した。表中，値が  

表  31983年12月～1988年5月までの隠岐島の大気粉じん中  

各成分濃度の平均値  
Table 3 Meanconcentrations ofeachcomponentin airborne  

particulate matter collected at sitel（OkiIslands）  

（Dec．，1983～May，1988）  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動  

大きい上位3者に‾F線を引いたが，これによると，各元素の季節的な動きは，次の4つのタイプ  

に分類できる。  

（1）春先に高いグ）L／－プ・■”‥AI，Ca，Sc，Ti，Mn，Fe，Co，Sr，Cd，K  

（2）夏に商いグループ‥・・・・SO。2，NH∴ C，N，Ⅴ，Ni，Cu  

（3）冬及び春先に高いグ）L／－プ…‥・NO3‾，Cl‾，Na，Mg，As，Pb  

（4）あまり季節変化を持たないグループ……Zn，Cr   

Alを指標とすると土壌成分（Sc，Ti，Fe，Mn，Co，Sr，K，Ca）は黄砂の影響のため春先に  

特徴的に高い。11，12月にも有意に商いが，これもおそらく中国大陸からの秒じんの飛来のため13〉  

と考えられる。これらの元素は，高いときに通常時に比べ5倍にもなることが分かる。これはい  

かに大陸の影響が大きし、かを示すものである。しかも，この値は月平均濃度であるため，黄砂が  

表  4a）隠岐島における大気粉じん成分の月別平均値（1983年12月～1988年5月）  

Table 4a）Monthlymeanconcentrationsofeachairborneparticulatecomponent  

atsitel（OkiIslallds）（Dec．，1983～May，1988）  
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表  4b）隠岐島における大気粉じん中名成分濃度の月別平均値（1983年12月～  

1988年5月）  

Table4b）Mor）thJy mean cor］Centratjons of each compollentin a airborne  

particulatemattersampledatsitel（Okilslands）（Dec▲，1983～May，  

1988）  
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飛来するのが月に多くて数匝lであることを考え合わせれば，1回の黄砂がさらにこの数倍の濃度  

の土壌成分を日本に持ち込んでいるということになる。   

一方，SO42‾，C，Ⅴ等は夏に高い濃度を示した。Ⅴは重油などの燃焼にともない排出される指  

標元素であるので，そういった燃焼起源の汚染が卦こ増加することを示している。夏期には，南  

よりの凪が多しゝために本土方向からの影響がでている可敵性が考えられるが，島自身にも発生源  

（例えば漁船や発電所）があるので，その起源を特定するのはこれだけのデータからでは困難で  

ある。こう言った意味からは，夏期の値は本来のバックグラウンド値という意味合いは薄れ，む  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動   

しろ冬季の値の比較参照値ということになると考えられる。   

Naは海塩が起源となっているため，冬期の強しゝ季節風時に海が荒れることによって，高い濃度  

になると考えられる。Mgは土壌及び海塩がその起源であるので，Naと似た挙動をしている。Cl】  

やNO。‾は前述のように，SO42との相互関係によって，見かけ上冬期に高くなっていると考えら  

れる。   

PbやAsも冬期に高い濃度を示す元素であった。これに関しては後述するが，大気濃度だけで  

はなく，粉じん中膿度も増加していることを考え合わせると，夏と冬とは異なった粉じんがサン  

プリングされていることが想像される。しかも，春先きにも大気中濃度が増加してしゝる傾向があ  

るのも興味深い。   

Zmは各種の汚染の起源を持つ元素と考えられるが，そのためかはっきりした季節的変動は見ら  

れなかった。   

SO42やPbの変動に関しては，後で若干考察を加える。   

3．3 各元素の相互関係   

各元素の関連性を調べるために，各元素の大気中濃度をもとに相関係数を求めたものを表5に  

示した。表6には粉じん中の濃度をもとに相関係数を求めたものを示した。両者とも概略同じ傾  

向を示しているが，大気中濃度をもとにした方が全般に高い値を示している。これは，気象条件  

により粉じん量の変動が各成分で一致することが影響していると考えられる。（例外的にZn－As，  

PbrAsの相関係数は逆に粉じん中濃度をもとにした方が高くなっている。）   

相関係数の高い組み合わせは，土壌成分と考えられるAl，Ca，Sc，Ti，Mn，Fe，Sr，Kなど  

の元素，また重油の燃焼などにより排出されるⅤ－Ni，LSO。2L－（NH4＋トCなどの成分，海塩と  

考えられるNa，Mg，さらにその他の汚染成分であるPbLAsZn－Cuである。   

Cl‾とSO。Zはマイナスで最も大きな相関係数を示しており，硫酸ミストによって塩素が消失  

していることを表わしていると考えられる。   

Site2（西郷港）で取ったサンプルでの相関係数を表7に示したが，Sitelで採ったものとほと  

んど同じ傾向セあった。   

図4には′1’iとAlの相関のプロットを示したが，夏（5（こ10月（△））と冬（11～4月（○））のサ  

ンプル間で菱はなく直線上に乗っていることが分かる（以下図中の△と○は夏と冬を表す）。また  

回帰式の切辺はほぼ零である。一万，K，M11は土壌成分が主成分と思われるが，図5，6に見られ  

るように若干切片を持っていた。これは，K，Mnが少しではあるが土壌以外の起源を持っている  

ことを示していると考えられる。MgとAlも同様切片を持っているが（図7），このMgからNa  

をもとに推定される海塩起源のMgを差し引いて土壌成分のMg（SoilMg）を求め，Alとの相  

関をとったものが図8である。これによりAlとの相関坪数は0．97となりしかも切片も零となっ  

ていることがわかる。これは，Mgが海塩と土壌の両方に起源を持つものであることを示すもので  
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表  5 隠岐島（sitel）の粉じんにおける各成分の大気中濃度の相関係数（1983年  
12月～1988年5月）  

Table5 Correlationcoe蝕＝ientsbasedontheconcentrationsintheatmospherat  
Sitel（Dec．，1983～May，1988）  

丑  
半  
＞  

丹  
Jr  

SPM SO◆ NO3 C】NH■ 

SPM l．00  

SO。  0．gll．00  

NOヨ  0．Z5 －．巨；j．（出  

Cl  一，1ユ ー．38 0．5（〉1．00  

NH．   0．44 0．7ユ ．32 ∴22l．∝l  

C  O．60 0．64 0．08 －．29 0．351．00  

N  O．510，80 ．32 ．310．85 0．4（）】．00  

Na  －．10 ．28 0．34 0．47 －．23 ．35 ．30】．00  

Mg  O．44 0．13 0．410，24 －．0（〉 ．郁 ．03 0．701．00  

Al  O．7二iO．4ヱ 0．4】0．02 0．110．19 0－14 0．361）．891．00  

Ca  O．52 0．Z4 t〕．35 0．10 0，00 0．03 0．（減 0．50 0．94 0．93】，〔氾  

Sc  O－62 0．39 0．26 －05 0．08 0．14 0，16 0．29 0．82 0．910．881．（X）  

Ti  o．72 0．5S O．46 0．14 0′10 0．18 0．12 0．4り 0．89 0．99 0．910．901．00  

V  O．59 0．65 －．1f〉 ．】3 0．58 0．＝「り．56 n．n7 0．j8 0′510．4ユ 0．52（）．49】．（m  

Cr  O．】8 0．00 0．23 0．44 0．26 ．仙 0．1も 0．28 0．34 0．29 0．26 0．22 0．3（，0．261．00  

Mn  O．72 0．44 0．33 一一04 0．ほ（）．17 0．24 0－37 0．87 0．95 0．89 0．呂7 0．95 0－57 0．281．（カ  

Fe  O・72 住43 0，j7 0．010．‖0．20 0－J9 0．j5 0．g7 0．9g O．9】0．92 0，9g O．54 0．29〔I．97】．扶〉  

Co  O・6コ 0．49 0，38 －．05 0．1（－ 0．36 0．2】0．05 0．53 0，68 0．60 0．57 0．66 0．34 0．19 0．66 0．671．（皿  

Ni  O・62 0・63 －▲08 ・17 0・47 0▲15 0・49 ∴】5 0．210．43 0．28 0．38 0．40 0．74 0．06 0．47 0．42 0．411．00  

Cu  O▼00 0．59 ∴00 一，26 0．35 0．30 0．49 －．02 0．30 0．44 0．54 0．400．410．65 0．05 0．500．450．j5 0．65l．00  

Zn  O・79 0．68 0．16 ．18 0．44 0．410．5（－ 0．14 0．49 0．63 0，50 0．60 0．64 0．58 0．17 0．73 0．67 0．4】0．60 0．74】．00  

As  O・2j O・α）0．3IO・】7 ．06 ．（旭 ．03 0－38 0．42 0．36 0．42 0．38 0．40 0．08 0．】2 0，40 0．36 ．04 0．13 0．ユ5 0．471．00  

Sr  O・55 0・ヱ5 0，39 0．13 0．03 0．05 0，06 0．5h O．96 0．9j O．9R O，8B O．93 0．42 0．j4 0．9】0．92 0．57 0．26 0．36 0．56 0．451．00  

Cd  O・5j O・44 0，15 ∴】3 0．400．Zn O．36 0．19 0．45 0，53 0．48 0．38 0．5〕0．26 0．33 0．55 0．50 0．64 0．44 0．44 0．63 0．1少 0．521．00  

Pb  O・62 0・〕5 0・ユ9 ・12 0．09 0－31（‖8 n．Z7 0．58 0．66 0－59 0．6〕0．67 0．】2 0．14 0，67 0．67 0．36 0，】9 0．40 0．78 0，6】0．65 0，551．脚  

K  O－76 0・42 0．43 0．00 0．12 0．22 0．1b（L訳 0．84 094 0輔 0．85 0．94 0．47 0．28 0．94 0．93 0．54 0．43 0．52 0．75 0．53 0．89 0．53 0．78 t．00   
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表  6 粉じん（sitel）中濃度を基にした各成分の相関係数（1983年12月～1988年5月）  
Table 6 Correlationcoe航cientsbasedontheconcentrationsinairborneparticulate  

mattersampledassitel（Dec．，1983～May，1988）  

SPM SO。NO3 CINH．C N Na Mg A）CiI Sc Ti V Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn A5 Sr Cd Pb K  

SPM  l．（X）  

SO．  1・00  

NO3  ・091．（氾  

Cl  －．29 0，541．（YI  

NH。  0・57 －・】3 ．08】．（氾  

C  O．35 －．03 －．06 ．】（）l．（刀  

N  O．59 －．59 ．2六 日．75 0．04】．α）  

Na  O．23 什44 0．43 0．01∴0ユ ー．28】，00  

Mg  －，07 055 0・55 －，15 ∴25 ・26 0・馴1一00  

Al  ．44 0．】ユ ー．0】一．ヱ7 ∴4（）．24 0．1二】0．651．00  

Ca  ．33 0．】6 0，10 ．2f）∴58 －．2〕0．j3 0．HO O．921．00  

Sc  －一20 －．】0 ∴14 ．19 一、30 －、∩5〔l、08 0．54 0．80 0．781．（甘】  

Ti  ．50 0．】8 0．三5 ．27∴44 ．27 0．17 0，65 0，95（用8 0．7（）1．〔れ  

V  O．5l．】り －．03 0－48 ∴17（）．38 0．57 0．27 ∴03 0．05 0．12 －．081．00  

Cr  O．15 0．4：！0．4二！0．43 ∴】2 け．】2 0．45 0．31（）．Ⅲ〕（）．け8 －．05 0．14（）．30】．00  

Mn  ．17 0．12 ∴0二‡．1l∴39 一一】0 0．49 0．83 0．78 0．83 0．67 0．77（）．30 け．】3】一00  

Fe  ．36 0．10 －．00 ．21∴4：〉 －．】6 0一】8 0．67 0．り5 0．90 0．82 0．9二10，0（）0．（H O．851．00  

Co  O．010．ヱ】－．07 一．1（〉 ∴02 ．02 0．010．30 0．4】0．4j O．j二！0．封L 一】】．05 0．310．401．00  

Ni  O．47 －．20 一，09 0．24 ∴【18 0．24 0．26 0，08 ．2ユ ．14 －．08 一一26 0．6ユ ．06 0．08 －．【8 －．011．00  

Cu  O，35 0．01．ヱ0 0．】ユ ー，09 0，】7 0．〕0 0．ヱ5 0．〔粕 0．】0 0，0】．05（〕．49 0．05 0．26 0．0二）0．（）0（〕．5：〉1．〔田  

Zn  O．39 0．】5（）．0ヱ（）．13 0．05 0一】2 0，67 0．50 ．0二Z O．】4 0．09 0．0〕0．44 0．210．47 0．09 ．07 0．50 0．60l．00  

As  O一】0 0，29 0，18 ．（X）∴】3 －．】3 0．58 0．49〔〉．1）9 0．2（）0．110．15 0．1f〉 036 0．j9 0．】ユ ー，柑 0．20 0．37 0．68】．00  

Sr  ．27 0．27 0－22 ，2】∴36 ．26 0．55 09〔）0．8b O．射iO．7】0．84 0．08 0，22（1．86 0．86 0．34 ∴】王 0．14 0．29（）．38】．胱）  

Cd  O．210．10 0．03 0，2l一．10 0．（）9 0．40 0．〕9 0．1b O．27（）．（）6 0」8 0．0（】0．36 0．32 0．】5 0．410．54 0．32 0．52 0．29 0．3（l王．（州  

Pb  O．02 t）．35 －．01－．王7〔）．07 ．24 0．55 0．55 0．28 n．38 0．3（）0．5l∴】6 0．20（）．44 0．310．Oj 一．05 0．】9 0．67 0．石7 0．52 0．45】．00  

K  ，22 0．36 0．08 －．21一．3】．35 059 0．8j O．7j O．78 0．57 0．7二！0．09 0．2f）0．84 0．74 0．09 0二iO．28 0．48 0．55 0，87〔〉．32（l．65】．〔氾  
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表  7 隠岐島（site2）の粉じんにおける各成分の大気中濃度の相関係数（1983年  

12月～1988年5月）  
Table 7 Correlationcoefhcientsbasedontheconcentrationsintheatmospherat  

Site2（Dec．，1983～May，1988）  

三  
尊 ゝ  
）骨  

J、・   

SPM SO．NO。CINH．C N NilMg A）Cu Sc Ti V Cr MTI Fe Co Ni Cu Zn As Sr Cd Pb K  

SPM  】．00  

SO。  0．80 t．（カ  

NO3  0．40 0．Obl．（氾  

C】  0．】2 －．06 D．79」．00  

NH。   0．4〕n．64 一一19 ．1jl一00  

C  O．5（）0．59 0．20〔I．02 0．25l．（X）  

N  （）．66 0．7二！0．‖ 0．0】0′4j O．631．00  

Na  O．55 0．29 0．67 0．45 一一24（〕．30 0．34l．〔れ  

Mg  O．85 0，53 0．57 0．30（l．010．43 0．55 0．7（）1．00  

AJ  O′88 0′61（l．4（）0．19 0．09 0．410．5（〉 0．6b O．961．（的  

Ca  O．74 0．44 0．62 0．44 ．0】0．36 0．48 0．710．91（〕．呂51こ00  

Sc  O．89 0．610．49 0．ユ〕0．06 0．44（）．57 0．65 0．9（）0．98 0．861．00  

Ti  O．89 0．6】0．48 0．2】0．】2 0－40 0．56 0．67 0．9f）0．99 0．85 0，97】．α）  

V  O，7】0．77 ．柑 一一17〔）．7】0．44〔I．610．06 0．44 0，5】0．30 0．510．501．（M  

Cr  O．34 0．之6 0．12 －．14 ．10 0．44 0．39 0．34〔〉．49 0．44 0．4り 0，4（）0．43 0．22】．（Ⅵ  

Mn  O．810．60（）．25 －．0】0．0二‡0．47 0．も7 0．57 0．86 0．92（）．7二！0．92 0．89 0．52 0．501．00  

Fe  O．89 0．62 0．4二IO．15 0．tZ O．4二iO．59 0．64（）．961．〔出 0．85 0．98 0．99 0．53 0．4（）0．93】，00  

Co  O．78 0．57 0．49 0．13 －．02 0，46 0．54 0．7】0．88 0．9】0．別〕（）．910．91什38 0．47〔I．86 0．901．00  

Ni  O．56 0．59 0．09 一．04 0．25 0．5】0．糾）0．30 0．50〔〉．49 0．43 0．52 0．49 0．59 0．59 0．55（〕．510，491．（頂  

Cu  O－2S O．24（）．05 0．作）0．38 0．（汀 0．11－．02 0．16 0．1B O．09 0．t8 0．＝ 0．32 0．】3 0．12 0，19 0．0二10．45l．α）  

Zn  O．7t O．5：！0．35 0．19 0．3う 0．44 0．5（）0．59 0．69 0．62 0，57 0．610，69 0．60 0．40（）．52 0．6〕0．610－610．301．00  

As  O．38 0．18 0，5：10．4：10－08 0．07 0．09〔〉．28 0．45 0．40 0．47（）．42 0．38 0．】10．】2 0，24 0．39 0，23 0．10 0．27 0．24】．〔粕  

Sr  O．80 0．510．63 0．44 0－05 0．36 0．5〔〉 0，72 0．94 0．90 0．98 0－90 0．90 0．j（IO．48 0．76 0．89 0．82 0．44 0．14 0．60 0．501．00  

Cd  O．68 0．47 0．38 0．210．55 0．510．57 0．5二‡0．60 0．54 0．4巨 0．5ユ 0．56 0．5（）0．ヱ2 0．48 0，56 0．48 0．54 0．32 0．79 0．310．511．00  

Pb  O．7ユ 0．42 0．69 0，42 0．19 0．4B O．49 0．57 0．75 0．710．69 0．7二！0，72 0．Z7 0．54（）．59 0．72 0，62 0．35 0．31（）．59 0．66 0．73 0．65】．00  

K  O．88 0．66 0，44 0．14（）．08 0．510鳥Z り．710．9二‡0．9（）0，8】0．9（）0．95 0．49 0．47 0．9二10．9（）0．90 0．50 け】4 0，60 0．36 0．87 0．54 け7【Ⅰ．00  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動  
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Rl【∩9／m3）  

図 4 大気中のAl濃度とTi濃度の関係（Sitel）  

○：冬（11～4月），△：夏（5～10月）  

Fig．4 Relationship between Aland Ticoncentrationsin the  

atmosphere  

Dec．，19B3～May，1988，OkiIslands．Sitel  

O：wintersamples（Nov．～Apr．），  

△：summersamples（May～Oct．）  

【
㌔
＼
竺
上
Y
 
 

Rl（ng／mヨ）  

図 5 大気中のAlとK濃度の関係（Sitel）  

Fig．5 Relationship between Aland K concentrationsin the  
atmosphere（samplingperiod，SiteandsymboIsaresame  

asFig．4）  
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Rl（n9／m古）  

図 6 大気中のAlとMn濃度の関係（Sitel）  

Fig．6 Relationship between Aland Mn concentrationsin the  

atmosphere（samplingperiod，b．teandsymboIsaresame  
asF上g．4）  
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Rl（∩9／m3】  

包 7 大気中のAlとMg濃度の関係（Sitel）  
Fig，7 Relationship between Aland Mg concentrationsin the  

atmosphere（samplingperiod，Site and symboIs are same  

asFig．4）  

－ 26 一  



隠岐釦こおける大気粉じん成分の良斯的変動  

ある。   

図9には海塩分寄与のSO。2Lを差し引いたSO。2（Excess－SO。21とNH4＋とのプロットを示  

した。国中の点線は，SO。2‾とNH4＋当主辻ヒが1対1になる位置を表わしている。この固より，  

SO42の半分程度はNH4＋で中和されていないことが分かる。これは前述したように，SO42の多  

くがH2SO4として存在していることを示している。大気中のアンモニアガスはサンプリングし  

た後のろ紙の上でもH。SO。を中和できるため，実際の大気中で，どの程度アンモニアと硫酸が結  

合していたかは明らかではない。また夏と冬との羞はほとんど認められなかった。   

一方，このExcess－SO．2‾と土壌成分による寄与を差し引いたバナジウム（図中Ⅴ－SV）の関係  

を図10に示した。全体の相関係数がそれほど高くないのは，夏と冬にデータの片よりが生じてい  

るためである。夏は相対的に冬よりバナジウム分が増えた位置にプロットが集中している。逆に．  

冬はバナジウム分が少ないのにSO42－の値が高い点が存在している。これは，SO。2の起源の多く  

は重油に関連していることを示しながらも，冬期はその限りでなく，違った起源や異なった場所  

からの寄与ということも考えられることを示していると思われる。   

SO42▲と炭素分との関係は，図11に示したが，炭素成分の中には燃焼と閑係のない有機物の寄  

与があるため，プロットはばらついているが，一応何らかの関連性があると考えられる。冬と夏  

の差は特に認められず，例えば冬期地上に発生源を持つもの（船や材木などの燃焼の煙）が逆転  

層のために相対的に濃度が高くなるといった影響はあまりないようであった。これは，このサン  
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Rl【ng／mち】  

図 8 大気中のAlと海塩分を差し引いたMg（SoilMg）濃度の関  

係  

Fig．8 RelationshipbetweenAlandSoilMgconcentrations；S（）il  

MgiscalculatedbysubtrattionofseasaltMgfromtotal  
Mg  
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Ex－SD4（ドg／m三）   7  

図 9 大気粉じん中のExcessSO．2とNH。＋の関係（Sitel）  
ExcessrSO．＝totalSO．－Seasalt NaxO・25点線はNH．’とSO．2‾の  

当駐が1：1になる位置。  

Fig．9 RelationshipbetweenExcessSO。ヱ‾andNH4’concentra－  

tionsinairborneparticulatematter（Sitel）  
Excess－SO．＝tOtalSO．－Sea salt NaXO．25Dashedline showes  
equlValentpointofNH．＋andSO42  
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Ex－SO4【卜g／m3）  7  

図10 Excess rSO．2と土壌成分を差し引いたⅤ（V－SOilV）と  
の関係（Sitel）  

FiglO RelationbetweenExcess－SO42－andV－SV・Whichmeans  
totalvanadium minus vanadium corresponding soil  
component（Ⅴ0．00166×Al）  

【 28 一   



隠岐島にiゴける大気粉じん成分の長期的変動  

（
n
∈
＼
買
】
 
U
 
 

Ex－SD4【ドg′mヨ】   フ  

図11ExcessSO．2．と炭素との関係（Sitel）  

Fig．11RelationshipbetweenExcessSO。aIldCarbonconcentra－  

tions（Sitel）  

プリング地点が海抜200mの高度にあること及び海洋上の島であることが主な理由と考えられ  

る。SO42‾とNOa‾は図12に見られるよう，ほとんど相関はないが、マイナスの傾きの回帰式が  

得られた。SO42とNO3‾はかなり共通性の高い汚染成分と考えられるが，このように傾向がばら  

つくのは前述のように，硫酸がNO3‾をろ紙上から消失させているためと考えられる。   

ⅤとNi，ZnとCu，PbとAsは互いに共通性の商い起源を持つと考えられ，付図2a）．b）．c）に  

示すように相関関係がみられる。   

PbとZnの関係は図13に示したが，これも前述したバナジウムヒ硫酸イオンの関係のように，  

夏と冬とでプロットに片よりが見られる。冬にはZnに比べPbが相対的に濃縮されていることが  

分かる。ZnとPbは両者とも微小粒子（2／Jm以下）として存在していると考えられるため，気象  

上の挙動は共通していると推定される。したがって，このような夏と冬の遠いは，発生源そのも  

のの違いを反映しているものかもしれない。   

4 考 察   

4．1黄砂との関係   

黄砂の発生回数は各年によって異なりその規模もその時々によって異なっている。また日本へ  

の飛来する位置や範匪圧その都度違っている。規模の大きなものは，関東地方までやって来るが，  

小さなものは九州地方のみであったりする。闇14は土壌成分を表わす，Al，Fe，Tiの各月の変  

動と黄砂の発生月を示したものである（黄砂は西日本のどこかで観測された場合14）を1恒丁として  

示した）。Al、Fe，Tiのピークは，黄砂の発生時と一致しており，これらの成分が黄砂によって  
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SO4【ト9／m5）  

図12 大気粉じん中のSO．2とNO，‾との関係（Sitel）  

Fig．12 Relationship between SO。2r and NO，Jconcentrationsin  
airborneparticulatematter（Sitel）  
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王∩（ng／m】）  

図13 大気中のPbとZnとの関係（Sitel）  

Fig・13 SeasonaldifferenceofPb／Znratiointheatmosphere（Sitel）  

○：Wintersample（Nov・～Apr．）．△：SummerSample（May～Oct．）  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動  

1984  1日85  19〔柑  1987   198B   

園14 土壌成分（Al，Ti，Fe）濃度変化と黄砂の発生時期  

Fig．14 VariationsofAl，TiandFeconcentrationsinthe  

atmosphereandoccur・enCeSOfKosaPhenomena  
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1  2  3  

0c¢urOnC00†KosaPhonomona（N0．）  

園15 黄砂の発生数（1か月）とその時の1か月のAlの平均濃度  

●：黄砂の規模が大きかったとき。  

Fig．15 Relationbetweenmean AIconcentrationduringamonth  

and frequencyofKosa Phenomena  

●：Showslargescale（）neS．  
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強く影響されていることが容易に想像できる。区15には黄砂の回数とA】の濃度との関係を示し  

た（11月と12月のデータは除いてある）。黄砂の規模によりその影響の度合いが異なるため，あ  

まりはっきりしないが大きな黄砂の場合1匝】の黄砂につき250ng／m3程度のAlの1か月平均濃  

度を引き上げていることが分かる。実際の黄砂現象が1日程度で終わるものと仮定すると，1回の  

黄砂時のAlの濃度はこれの30倍（7．5／‘g／m3）に達していると考えられる。これを土壌分として  

換算すると，Alの含有率を8．13％（地殻）10ミとして，約90／∠g／m3の土壌成分が浮遊しているこ  

とになる。これは，浮遊粒子状物質の環境基準が100〟g／m3であることを考えてもかなりの量で  

あることが分かる。   

一般に，黄砂中にはCa分が多く含まれているとされている15，16）。図16に海塩分をとり除いた  

Ca（SoilrCa）とAlとの比を示した。黄砂のピークとこの比の増加が一致している場合もあるが，  

一致しない場合もあり，その黄砂の発生地によって組成も異なったものが来ているものと考えら  

れる。ScとAlの比も黄砂の一つの指標とされているが，図17に示したようにあまりはっきりし  

た夏と冬の差は認められなかった。   

参考のために隠岐の表層土壌の分析を行った結果を表8に示した（サンプリング位置は凶18に  

示した）。場所によって差はあるものの，Ca，Mgの乏しい土壌であることが分かる。これは，母  

岩がアルカリ流紋岩系のものが多いことを反映しているものと考えられ．る。一方，道路上のダス  

トには，Ca，Mg，Naが多くコンクリートやアスファルト成分又は海水などの影響を受けている  

ことがわかる。粉じんへ寄与する土壌成分としては，道路上のダストがそれほど多いと思えない  

こと（道路の占める面積は島の大きさからみて無視できる）から，粉じんとして採取されている  

土壌成分は，Caの比率からみても隠岐島のものではないことが推定される。  
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図16 大気中のAl及び土開起源のCaとそれらの比の変動  

Fig．16 VariationofA】．soi】CaandsoilCa／A】ratjo（Soj】Ca＝  

total－SeaCa）  
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Rl【ng／m3】  

図17 大気中のAlとSc濃度の関係  
Fig．17 Relationship between Aland Sc concentrationsinthe  

atmosphere   

乗  8 隠岐島の土壌の元素組成（単位％）  
Talbe 8 Elementalcomposition of soilsamples on OkiIslands（ConL  

Centraionin％）  

王  
l   】  2  3  3  4  5  6  7   8  9  

Placeぞば談針脚笠雷  
・・ 

㌧‥・ 
A】  9．8j  7．94  丁．44  8．74 】】．6  7，47 】0．77 10．87 （）．25  6．14  9．】8 （）．2  

Fe  5，59  5．7  3．j2  2－57  ユー92  4．12  5，57  5．94 〕．75  4．31 2，6  2．29  

Na  〔川995（）．5（12 0．891l．7】 0．974 0．〕0】 0．702 0．20】1．82 1．72 】．！8  2．り  

K  】．Z6  2．4ヱ 1．76  2．77 1．57  2．13 1．02 1．3】 1．58 1．52 】．86  3．44  

Ca  O－019二iO．〕】6 0．74】 0．2Zf〉 0．】74 0．n345 0．517 0．08ユ 4．56  5．47  0．Z78 0．744  

Mg  O．4も7 0．496 0．625 0．172 0．345】．】6 0．756 0．478 0－966】．14 0．219 0．147  

Ti  O．541 0．539 0．394 0．2ユ3 0．34  0－345 〔I．8】コ 0．738 0．437 0－519 〔〉．343 0．289  

Mn  O．0】52 0．0424 0．1（減 0．04〕0 0．n178 0．別62 0．0375 0．026王 0．0760 0．0752 0．0け6 0．0679  

Sc（ppm）1〕．7 10－1 9．1】 6．75  S．7215．9 】3．4 16，】11．9 1l．9  6．1 2．92   

4．2 Sitel，Site2及び松江との比較   

Site2は，西郷港の中にあるためローかレな汚染がSitelより強く現われる可能性がある。また  

湾が山によって囲まれているために冬期に汚染質が蓄積しやすい環境にある。したがって，Sitel  

とSite2を比較すれば，島からの汚染質の寄与がどの程度か検討をつけることができる。ただし  

SitelとSite2では標高が異なるので，高度による汚染質の濃度の変化も考慮しなければならな  

い。浮遊粒子状物質では，山頂にあるSitelに比べ地上にあるSite2は，約1，5倍の値を持って  
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0  

仲山  

図18 表層土のサンプリング地点（隠岐島，島後）  
Fig．18 Samplingsitesofsurfacesoil（Dogo，Ok‖slands）  
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図19 粉じん量で規格化したSitelとSite2の粉じん各成分の平  

均値の比較  
Fig．19 Comparisonofcomponentsinairborneparticulatematter  

sampled at Site 1 and Site Z 

Allvalueswerenorrnarizedby S．P．M．（Dec．1（娼3～May．1988）  

いた。これは一般に高度が高くなるほど汚染質の濃度が低‾Fしていることを表わしている。   

したがってここでは，この浮遊粒子状物質の比率を1に規格化し，その他の成分を比較（Site2／  

Sjtel）してみた（図19）。これによるとNO。‾とCl‾以外大きな差はなく，それほどロしカルな汚  

染は寄与していないということが分かる。強いていえば，Cが若干高いといった所である。NO。‾  

－．1l   



隠岐島にざJける大気粉じん成分の長期的変動   

とClrは硫酸ミストとの反応があるため単純ではないが，おそらく，Sitelでの硫酸ミストはアン  

モニアガスが少ないため，Site2より多くの反応を引き起こして，ClやNO3‾を消失させている  

ということが考えられる。CrはSitelで用いているフィルターのプランタが高いため，あまり精  

度よく測定されていないようである。   

もしイカ釣船などのようにかなり広範囲に点在している汚染源からの寄与があるならばSitel  

とSite2は距離的に近いため，あまりはっきりした違いが出ない可能性がある。しかしながら，  

Site2のデータを隠岐島の地上の高さでの粉じんの代表値と仮りに考え，松江のデータとの比較  

を行ってみた。松江は国設の測定局があり，ローボリュームエアサンプラ一によって各月ごとに  

粉じんを捕集し，分析を行っている17‾1㌔図20は，1983年12月～1986年3月までのデータ（1985  

年4月は欠測値となっている）とSite2のデータを比較したものである。これも先程と同じよう  

に，SPMの比率を1に規格化し，それぞれの成分を比較（松江のデータ／Site2のデータ）したも  

のである。これから，Al，Fe，Ca，Sc，などの土壌成分は，松江も隠岐も全く同じ濃度であるこ  

とが分かる。これはおそらく，これらの元素へは広範囲に長距離輸送されている黄砂が主な寄与  

をしているということを意味していると考えられる。例として図21にSite2のAlと松江局の  

Alの月別変化をプロットした。これを見ると，若干のサンプリング期間の遠い（松江では，各月  

1～25日のサンプリングを行っている）が反映されてもいるが，非常に類似した動きになっている  

ことが分かる。これは，黄砂のスケールが，隠岐と松江の距離では測り得ないものであることを  

物語っている。こういった意味から，Alは隠岐においても松江においても常にバックグラウンド  

値そのものを示していると極論することもできよう。   

一方土壌成分と考えられるものの中でも，Ti，h仙，Kは松江の方が高く，何かしらの汚染源が  

存在しているものと考えられる。特にKなどはゴミ処理場や植物の燃焼等により排出されるケー  

3NH■ N Mg Ca TiCr Fe Nj Zn Sr Pb  
SOIClc N且 AISc V Mn Co Cu A＄ Cd lく   

図 20 Site2と松江でとられた粉じん中の各成分の比較  

伯は粉じん壷で規格化してある。  

Fig．20 Comparisonofcomponentsinairborneparticulaternatter  

sampled at Site 2 and Matsue 

AllvalueswerenormarizedbyS．P．M，（Dec．1983～Mar．1986）・  
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スが多く，人口密集地区では高くなる場合が多い。図中の値からみて，バックグラウンドに対し，  

30～80％程度の汚染が上乗せされてしゝることが分かる。   

また，海塩起源のNaは，松江とほとんど同じであり，その動きもよく一致している（付図3a））。   

他の汚染元素としては，Nj，Cu，Zr），As，Cd，Pb等はすべて松江に汚染があることを示して  

いた0その量は少なくともバックグラウンドの40～140％の値であることが分かる。（例として，  

付図3b）．c）にAsとPbの両者の比較を示した。）   

Ⅴの両者の比較は図22に示したが，夏期にむしろ隠岐の方が高い場合が見受けられる。同様に一  

SPMの比較も付図3d）に示したが，1984年の夏期には隠岐の方が高くなっている。このSPMに  

1984  1985 1986 1987 19年8  

図 21Site2と松江でのAlの変動パターンの比較  

点線は松江のデータを示す。  

Fig．21Comparison of variation of AIconcentrationin the  

atmosphereatSite2andMatsue（Dashedline）  

図 22 Site2と松江のⅤの変動パターンの比較  

Fig，22 Comparison of V concentration at Site・2 and Matsue  

（Dashedline）  
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直接重さとして寄与しているのは，ⅤではなくSOヰ2の方であるが，いずれにせよ，重油起源の  

影響が，松江より高くなるのは興味深い点である。この理由として，2つのことが考えられる。1  

つには，・隠岐における局地的な汚染が寄与している可敵性があるという点。もう1つは，隠岐島  

の位置が九州方面からの影響を受けやすいのではないかという点である。前者の方に関しては，  

例えば隠岐の漁業の多くを占めているイカ釣が－・年中でいつごろ最も多く出漁しているかといっ  

たことが関連しているが，隠岐の場合4，5月がその最盛期となっている。したがって，漁業によ  

る影響はむしろ少ないと考えて良いと思われる。一方，電力使用量は一般に夏期に増加するし各  

種施設のボイラー等も冷房用として稼動するので全体の重油使用量は夏期に確かに増大する20）  

と考えられる。しかしながら，各種施設のボイラーは夏期より冬期の方がむしろ燃料使用量が多  

い2ロ・21）ので，冬期のⅤの変動からして，それほど寄与しているとは思えない。一方，島の発電所  

はサンプリング地点の北東方向に1つ，さらに島前（サンプリング地点の南西方向）に1つ計2つ  

ある。したがってこれは，ある程度の寄与があっても不思議ではないが，その程度を推定するの  

は困難である。   

他方，隠岐の位置が松江という位置よりも他の地区（例えば九州方面）からの汚染を受けやす  

い位置であるかという点に関しては，もう少し細かいデーターをとる必要があると思われる。こ  

れについては次章においてさらに検討を加えるつもりである。   

4．3 SO。2／V及びPb／Znの季節変動について   

SO42とⅤの関係及びPbとZnの関係においては，夏期と冬期では，その傾向に羞があること  

を前に述べたが，ここでは，これについてもう少し詳しく考察する。   

図23にSO。2‾とV（実際には，土壌起源のⅤを差し引いた値Ⅴ－SOilV）との比の月別変化を  

示した。これを見ると，12，1月を中心とする冬期にその比が増加していることが分かる。一般に  

SO42－はもともとSO2としてそのほとんどが排出されているが，夏期には光化学反応が進みやす  

いためSO2→SO．2一人の移行が早く，SO。2Lが相対的に高くなることになる。しかし，このSO．2．／  

Vの比はむしろ夏期下がっているのでこの効果はあまり寄与していないことになる。したがって  

考えられる理由は，冬期には，遠距離から運ばれたSO42‾が多く存在するか，又は冬期には，重  

油燃焼以外のSO42‾の起源が存在するかという点である。   

前者については，滞留時間が長ければ長いほどSO2はSO42‾へ酸化されるので，もし遠くから  

運ばれてきた粉じんであればSO．2／Vは高くなることが考えられる。YoshizumiとAsakuno3）  

が冬期に小笠原（本土から1000Km離れている）で測定した例によるとSO。2‾／Vは2500程度の  

値になっている。これは，本土での平均的な値が，真室，溝畑のデータ22）から求められた775～1800  

近辺であることを考えると，値として高くなっていることが分かる。しかし，Sitelの冬期の値は  

4000～6000程度に達しており，小笠原の値よりかなり高い値と考えられる。図24にはSite2での  

データを示したが，これも同様の傾向と値を示している。もしも日本本土からの汚染が常に隠岐  
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図 23 Excess－SO42とⅤSOilVの比の季節変動（Sitel）  

Fig．23 SeasonalvariationofratioofExcess－SO．toVSOilV  

（Sitel）  
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図 24 ExcessLSO．2とⅤ／SOilVの比の季節変動（Site2）  

Fig．24 SeasonalvariatiorlOfratioofExcessSO4tOVSOilV  
（Site2）  

島へ運ばれているとすると，夏と冬で輸送されて来る場所が違うとしても，たかだか九州と阪神  

地区との間程度の距離の羞にしかならないので，小笠原の例から見てこれほど大きな比の変動は  

ぉこり得ないと思われる。したがって，もしあるとすると，冬期には日本海沖へ出た長距離輸送  

されたSO。2－が隠岐島でサンプリングされているということになる。（ただし．逆に夏期にⅤの  

ローかレな汚染があった場合は，やはりこのような比の変化となるため，解釈は複雑となってし  

まう。）   

後者については，重油以外のSO。2‾の発生源ということであるが，例えば人為的なものであれ  

ば石炭によるものがあると考えられる。また，自然のものでは火山によって供給されるSO42▼や，  

土壌などから放出されるS化合物（例えばH2S，DMS等）からの寄与も考えられる。濃度として  

．iさ   



隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動   

SO42▼の値は高くない（2～4／Jg／m3）が，もし，この比の変動がこういった重油以外の発生源に  

よる寄与の表われであるとしたら，興味深いデータである。   

PbとZnの比については，図25と26にSitelとSite2でのその比の変動を示した。いずれの  

場合もやはり冬期にPbがZnに対して濃縮されていることが分かる。ZnとPbは気象上の挙動  

がそれほど違っているとは思えないので，島の地上からの寄与が冬期に増加したとしても，Pb／Zn  

が変化することにはあまりないと思われる。したがって，この比の増加は，冬期に，Pbの濃縮さ  

れた粉じんが観測されているということを意味している。参考として1983年12月～1984年3月  

の国設で測定された17）粉じん小のPb／Zn比を求めたのが図27である。日本の汚染地区はつねに  

この比が1よりも小さくなっていることが分かる。これに関しては，もう少し縮かいデータも必  

要であるが，アジア諸国の有鉛ガソリンの使用が冬期の鉛の増加に影響していることが考えられ  

二
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冒
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図 25 Pb／Zn比の季節変化（Sitel）  

Fig．25 SeasonalvariationofratioofPbtoZn（Sitel）  
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園 26 Pb／Zn比の季節変化（Site2）  

Fig．26 SeasonalvariationofratioofPbtoZn（Site2）  
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oI  

図 27 日本各地での冬期の粉じん中Pb／Zn比  
Fig．27 Pb／Zn ratjos ofairboTne particulate matter sampled at  

several cities in winter 

る。中国及び韓国では現在も有鉛ガソリンが使用されており，居住区での鉛濃度はかなり高い潮。  

西ドイツ北アルペン地域における鉛は，有鉛ガソリンの使用の減少に対応し減少していることが  

報告されている11）が∴韓国では1987年の半ばから無鉛ガソリンが供給されることになっている9）  

ので，隠岐においても今後Pbのモニタリングを続けることはそういった意味から有効であると  

考えられる。   

5 おわりに   

以上のように，1983年12月～1988年5月まで（継続中）1か月ごとのサンプリングによって，  

各粉じん成分の年変化や季節変化の特徴を明らかにした。年変化の点では，この4年半で大きく  

変動した成分はなく，Cのみが相対的に増加値向があった。また土壌成分濃度には，黄砂の影響が  

強く現れており，通常時の5倍のもその濃度が達することがあった。年変動及び季節変化も，黄  

砂の規模や回数に対応しているため，かなり長期的に観測を行わないと，そのトレンドを見るこ  

とは困難であると考えられた。   

各元素間での相関関係が明らかになったが，特に硫酸イオンに関しては，その多くが硫酸ミス  

トとして存在しているようであり，かつⅤとの相関があった。しかし，その関係は夏と冬とで異  

なり，冬期には夏期よりⅤに対し相対的EこSOィ2‾の濃度が高くなっていることが分かった。これ  

は，重油起源以外のSO42の寄与があるか，遠い距離からのSO42‾が運ばれて来ているものと推  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変斬   

定された。しかし，大気中濃度は冬期より夏期の方が高くなっていた。これは日本本土からの影  

群が夏期に強いためと考えられた。   

Pbに関しても，冬期と夏期で異なり，Znに対し冬期の万が相対的に高い洩度を示した。大気中  

濃度としても，冬期の方が高い傾向があった。Pbの起源に関しては，今の所これだけのデータで  

は十分ではないが諸外国の有鉛ガソリンの使用並の変化が今後おこることが予想されるため，Pb  

の冬期のモニタリングは今後有用な知見を与えると考えられた。   

今後さらに同様のモニタリングを続けることと，太平洋側でも同様なモニタリングを行うこと  

がこのデータを生かす意味において，重要と考えられた。   

このように，隠岐でのモニタリングは日本海側における粉じんのバックグラウンド濃度に関し  

て，非常に重要な情報を与えることが分かった。  
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隠岐島における大気粉じん成分の長期的変動  

付  録  

付図1隠岐島における粉じん中名成分a）～0）の大気中濃度の年次  

推移  
点線は年平均値を示す。  

Fig・1Trends of concentrations of componentsin airborne  

ParticulatematteratsiteloftheOkiIslands（Decり1983  

～May，1988）  

Dashcd‖neisannualmeanvalue．  
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付図1（つづき）  

Fig．1（continued）  
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隠岐島に1ユける大気粉じん成分の長期的変動  

、
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ロ」Fl＝川UJIISロHロJF【R11」」RSl】HDJFHRhJJll引M川JFHRHJJRSl】HDJFhR－JJll引い川  

1984  1985  1986  19B7  1988  

付図1（つづき）  

Fig，1（continued）  
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付図1（つづき）  

Fig．ユ （cor】tinued）  
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付図1（つづき）  

Fig．1（continued）  
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付図2 大気中のa）ⅤとNi濃度 b）ZnとCu濃度 c）PbとAs濃  
度の関係  

Fig．2 Relationshipbetweena）VandNi，b）ZnandCuandc）Pb  
andAsconcentrationsintheatmosphere  
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付図2 （つづき）  

Fig．2 （continued）  

付図3 Site2と松江（点線）でのa）海塩Na（SeaNa＝tOtalNa－  

SoilNa；SoilNa N＝AlxO．348．地殻の比率），b）As，C）  

b，d）S，P．M．の変動パターンの比較  

Fig．3 Comparisons of variations of severalcomponentsin  
airborneparticulatematteratSite2andMatsue（Dashed  
line）；a）SeaNa（SeaNa＝tOtalNa－SoilNa：SoilNa＝  

AlxO．348，CruStalratio）b）Asc）Pbd）S．P．M．  
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Fig．3 （continued）  

50 －   



国立公害研究所研究報告 第123弓（R123ノ89）  
Res．Rep．Natl．Inst．Environ．Stud．，Jpn．．No．123，1989  

隠岐島における夏期及び冬期の大気汚染成分  

のキャラクタリゼーション  

CharacterizationofAirPollutantsin DogooftheOkilslands  

Ⅰ－2  

向井人史1・安部菩也1J横内陽子・伊藤裕康1・叩刀正行1・  

柴田恵子1・椋．遠別2・竹下和男3・福間常夫4・  

高橋順一5・溝田真司6  

HitoshiMUKAIl，YoshinariAMBEl，YokoYOKOUCHIl，HiroyasuITOl，  

MasayukiKUNUGIl，KeikoSHIBATAl，TatsunoriMUKU2，KazuoTAKESH工TA3，  

TsuneoFUKUMA4，Jun’ichiTAKAHASHI5andShinjiMIZOTA6  

要 旨   

日本海側における大気汚染成分の季節ごとの特徴を調べるために，隠岐島において夏期  

と冬期の計5回1週間～1か月間程度の粉じん及びガス成分の測定を行った。特に粉じん  

中のイオン成分に着目し、粒径分布の測定や電子顛微鍬こよる形態の観察も同時に行った。   

汚染成分は，日本本土及びアジア大陸から風が吹く場合は，夏，冬を問わず高い濃度を  

示した。逆tこ，日本海域から凪が吹く場合は海塩粒子が多くなり，一般的な汚染成分は，  

1▲ 国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市小野川16番2  

Chemistryand Physicst）ivision，lheNaliona】InslitutcrorEn、′ironmenta）Studie5．Onogawa162，TsukL）ba，   

1baraki305Japan・  

ヱ・昭和5S年度 国立公害研究所 寄員研究員順根矧r【本保健所 〒696 島根県邑智郡日本町大字川本2乃）  

Visiting Fe‖oworthc NaLional［nslituten）r EnYironmenta）Studies．PresenlAddrcs5：Kawamoto HeaLth  

Center，KawamoLO－Cho，Ouchi、Shimanc696Japan．  
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バックグランドと考えられる濃度になった。粒径分布測定によるとSO．2‾は微小粒子側に  

あったが，NO3－は海塩粒子と反応し粗大粒子となっていた。SO。2‾の粒子のある部分は硫  

酸ミストになっているらしく，1／‘m程度の粒径で，Cl【，NOま‾を消失させていた。電子頗  

微鏡による観察によって，サティト構造を持つ硫酸ミストが確認された。また冬期の雪の  

サンプルのpHは4．5～5．0と酸性を示しており，これの原因物質も主にSO42▼であった。  

Abstract  

AirborneparticulatematterandgaseousepollutantsweremeasuredontheOki  
lslandsin summerand winterin order tostudy the seasona】characteristics of air  
pollutahtsatJapanSea・SideoEJapan．Measurementsofsizedistributionforseveral  
ionsandelectronmicroseopICanalysISWerealsodone・  

Concentrationsofairpollutantsincreasedwhenwindblewfrommainlandof  
JapanandAsianContinentinbothsummerandwinter，Whileihthecaseofanorth  
wind，theseconcentrationsshowedthebackgroundlevelsr（e．g，SO．21～2JJ／m3，SO三＜  

0．5JJg／mり  

ThoughSO．2rexistedas丘neparticles（＜2jLm），NO3▼wasconcentratedincoarse  
particlesbyareactionwithseasaltparticles Abouthalfpartofsulfatecontainl喝  
particleswasconsideredtobesulfuricacidmist，Thisacidmistcausednitrateionand  
chrolinelossesatparticleslessthanlJLmdia．Sulfuricacidparticles，Whichexhibita  
characteristicformontheplasticmesh，Werealsodetectedbyelectronmicroscopic  
analysis．SO．2‾was found to be main component of acidic snow（pH＝4．5～5・0），  

collctedonthisisland．  

1 はじめに   

前章においては，1か月ごとの隠岐島での粉じん成分の分析データを用いて，その長期的変動や  

元素間の関係及びその季節的特徴などを明らかにした。ここでは，さらに細かい調査を夏期及び  

冬期に行った結果について報告を行う。特に粉じん中の主要成分である硫酸イオン等のイオン類  

に着目し，その変動パターンを風向等と合わせて解析し，その起源等について検討を行った。ま  

た，この硫酸粒子の形態を電子顕微鏡によって観察し，定性的に硫酸粒子の化学形態を議論した。  

さらに，冬期の黄砂時や夏期において，各イオンの粒径分布を求め，その違いについて検討した。   

同時に，このような硫酸粒子は雪や雨に取り込まれた場合に，雨水や雪の酸性化を起こす可能  

性があるわけであるが，ここでは冬期にサンプリングされた隠岐島の雪の性状についても若干の  

知見を得たので付け加えてその基本的な分析結果を示した。   

2 測定方法   

2．1サンプリング方法   

サンプリングを行った場所は，前章で示した隠岐郡西郷町加茂にある日木電信電話㈱の無線中  

継所（Sitel）を借用して行った。SO2及び粉じんを同時に測定するために，石英ろ紙（PALL・  
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（PALLFLEX2500QAST）又はテフロンフィルター（住友電二L AFO7P，55mm¢）の後にア  

ルカリ含浸ろ紙（2％Na，CO，，2％グリセリンに，ToyoNo．2の定性ろ紙をつけ込んで乾燥した  

もの）を直列に接続■して，20J／minの流速で大気をサンプリングした。   

このろ紙のセットを1日分7セット（内1セットはブランク）用意し，4時間ごとに流路が切り  

変わる電磁バルブを用い，4時間ごとのSO2及び粉じん中のイオン頬の変動の測定を行った。ま  

たオゾン計（ダイレツタ製）を用いオゾンをモニターした。   

粒径分布測定はSierra製カスケードインバクターMode11218を用い，流速を101／minにサー  

マルマスプローメーターで制御した。粉じんはテフロンろ紙（住友電工製AFO7P）に採取した。   

電子顕微鏡用試料は，応研製ナイロンメッシュ（ポリビニルフォルムバール）上に，KANOMAX  

製静電式エアロゾルサンプラーを用いてサンプリングした。空気流量は5J／min，サンプリング時  

間は半日から1日とした。また黄砂などの大きな粒子は，柴田化学製労研TR個人サンプラーを  

改良したハンディタイプのカスケードインパタターを試作し用いた。雪はポリエチレン製袋に  

よって採取した後，ポリプロ製の容器に移し持ち帰った。また雨は，ポリプロ製の角型バットに  

よって採取した。   

調査を行ったのは，1984年8月28日～9月1日い1985年8月．6～8日，1986年8月5～8日，  

1987年9月18～22日及び1988年2月20日～3月16日の期間であった。   

2．2 分析方法   

各粉じん試料は，ろ紙1枚又は半分を10mJの水によって超音波抽出を行い，イオンクロマト  

グラフ（Dionex製ModellO及びQIC）を用い，陰イオン（Cl，NO2‾，NO。．，SO。2‾，シュウ  

酸等）及び陽イオン（Na＋，NH．＋，K＋，Ca2＋，Mg2＋）を測定した。場合によって，Ca2＋及びMg2＋  

は，ICP発光分光分析器（セイコー電子工業JY－48PVH）を用いて分析した。測定条件はそれ  

ぞれのマニュアルに準拠した。雨水，雪等も同様である。   

アルカリ3紙上に取られたSO2は，このままでは部分的にSO。2‾として存在するために，酸化  

剤として，H202（和光，原子吸光用）50／‘Jを10mJの水で抽出された試料に加えた。これによっ  

て，SO．2‾としてSO2を定量した。電子顕微鏡用試料は，E］本電子製透過電子顕微鏡（JEM－100  

C）を用いて，その形態を写真撮影した。また部分的にⅩMA（Kevex7077QJ）を用いて元素分  

析を行った。写真撮影時の倍率は3300倍程度とした。   

3 結果及び考察   

3．1夏期のSO2及び粉じんの濃度変化   

夏期の調査は，4回行われたがそれぞれ調査期間中の気象条件が異なり，その時々の特徴が現れ  

た結果となった。その気象の状態を簡単に表1にまとめた。   

図1，及び2には1984年の例でそれぞれ粉じん中SO。2‾とガス成分の変化を示した。8月29日  
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表  1調査期間の天気概況  
Tablel Briefweatherreportsduringsamplingperiod  

1984年8月28～〕】日   

九州の南海上に高気圧，日本海に溺い低気圧があり，期間中西風が強かった。  

1985年8月6～9日   

九州の南海上に台風が近づいており，南から暖気が南風に乗って北上した。  

198（〉年8月5へ一8日   

台風が日本列島の東側車北上したため．北風が主に吹いていた。  

1987年9月18～22日  

日本列島の西に低気圧，日本海に高気圧という気圧配置のため．北風が18日に吹いて   

いたが，その後高気圧の尾根が列島をおおい南西風に風向が変化した。   

10   

∈  
盲8  
コL  

6   

房4  

2  

0  8／2も   8／29   8ノ30   
仙腑曲t●’フーL－‘、■“÷ヒヒー‘‘ 戸 5。  

図1■1984年8月28～31日の間の大気粉じん中のSO42‾の変動  

Fig．1VariationofSO．2Linairborneparticulatematter  

（28～31Aug．，1984），OkiIslands  
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図 2 03及びSOzガスの濃度変化  
Fig．2 ChangesofO3andSO2Withtime（28～31Aug・，1984）†Oki  

lslands  

－ 54   



隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーシ ョン   

に西風が強くなる＝（図1下部）と同時に，SO42，SO2，0。濃度が増加していることが分かる。  

この時のSO2は意外と高く7FLg／m3右超える量が観測された。SO．2－も10pg／m3と非常に高  

かった。このピークの前までは，SO2はSO。2‾の1／4以下であったが，このピークの時点で1／2程  

度まで比が増加している。その後SO2は，しだいに減少し，8月31日にはバックグラウンドと考  

えられる1／‘g／m3以下まで低下した。   

オゾンは約24時間西風が吹いている間じゅう高く，それ以前とは異なった気団が来ていたこと  

を示している。   

図3，4に，気象庁発行の天気図2）をもとに8月29日9時の地上と850mbの気圧配置を模式的  

に示した。地上天気図には，西郷における地上気象観測日原薄をもとに，海上における風向，風  

速を西郷と同一と仮定して，29日12時～28日12時まで3時間ごと風を逆にたどった場合の流跡  

線（地上）を示した。図4には，850mbの天気図の風の流れからどの方向から風が隠岐にきてい  

るかを模式的に示した。これは，850mbの松江での当日及び前日の風向風速及び気圧配置の動き  

をもとに，考えられる1日の風の動きをおおよそに描いたものである。これによると，8月29日  

は高気圧から吹き出した凪が南西風となり，対馬海峡付近からの空気が棄ていることが分かる。  

つまり，隠岐では西風であっても，全体の流れは南西風となって動いていたわけである。後述す  

るように，このように南西の風が吹く場合は，隠岐でのSO42一及びSO2は高い値を示すようで  

あった。   

園5，6には1985年の例を示した。この時は，昼間に南風が吹き夜間に北風となる日変化を示し  

たが，これと対応するように，午後遅い時刻にSO。2‾，NO。ともピークに達している。オゾンは  

日変化を示しており，夜間には低くなっている。これはオゾンを消滅させるような汚染物が大気  

中に存在していることを示している。SO2は日中むしろ低くなり，SO2→SO42への移行がおこっ  

ていることを示した。   

図7，8には，先ほどと同様の地上2）と850mb2）の天気図を示した。この時の地上風の速度から  

考えて，本土を朝でた空気は夕方に隠岐には達することができると考えられた。上空の風向きも  

南風で，四国，瀬戸内を通り日本海へ風が吹き込んでいたようである。これはおそらく本土から  

の汚染空気が隠岐へと流れ込んでいるケースに相当し，SO42の濃度は汚染により2～3〟g／m3  

からその3倍（8－46／Jg／m3）程度まで引き」二げられていることが分かる。   

図9は，1986年の例であり，初めは北西風が吹いており，少しSO。2が高し）値を示した。NO。－  

も若干高いが，徐々に減少しほとんどゼロとなった。SO42はゼロにはならなかったが，2～3〟g／  

m3の低い値を示した。Cl‾は北東風が吹き出すと逆に高くなった。この期間は，台風が日本列島  

の東を北上したために図10のような地上天気図2）となっていた。風は，日本海沖から隠岐方向に  

吹いており，図11の850mbの天気図2〉から考えて，この時の調査の初めのSO42－，NO。－の高濃  

度は，何らかの汚染質が日本海沖にすでに出ていたものによると思われる。SO2の濃度は園に示  

さなかったが，0．5／嗜／m3前後であり非常に低かったことから考えても，近くにある汚染源による  
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（02  

図 31984年8月29日9時の地上天気図  

矢印は，隠岐の風向一風速をもとに海上での風向風速を隠岐とおなじと  

して1日逆にたどった地上凧の流跡緑。  

Fig．3 SimpIified surface synoptic weather map on29Aug．  

（1984）at9：00．  

Arraw means air trajectarp ior one day based an wind direction 

andwindspeedontheOkils】ands．  

ものではないようであった。   

このように，北方向から風が吹く場合は，一般に低いSO2，SO42の濃度を示すようであった。   

図12，13には，1987年の例を示した。この年は，前半と後半で風向きが北西から南西へと変化  

した1）。前半は清浄空気が占めてしゝたらしく，SO42，NO。‾とも低い値（2／‘g／m3以下）を示し  

た。一方C】‾だけは非常に高く，粉じんの多くは海塩粒子であったことが分かる。SO2も0．5／‘g／  

m3以下と非常に低く，バックグラウンド値を示している。   

9月21日からは今度は南西風が吹き込み，SO42‾，NO3は，高濃度になり，Clは低濃度となっ  

た。03も50ppbを超え高濃度となったが，そのピークはすでに夜になってからであった。このこ  

とは，隠岐付近でオゾンが光化学反応によって作られたのではなく，むしろ，別の場所から輸送  

されて来たものであることが想像される。0。の増加にともなしゝ粉じん中のNO3‾が増加してし1  

ることから，これは光化学反応によって生成されたむのであることが分かる。二段直列に接続し  
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図 41984年8月29日21時の850mbの天気図及び隠岐の風の  

流れ  
Fig．4 Simplified850mbsynopticweathermapat21：000n29  

Aug．（1984）withwindflowcomingtotheOkilslands  

た，後段のアルカリろ紙中のNO，の量も増加し，ガスとして存在するNO。L（おそらくはHNO。  

ガスやNO2類）もオゾンにより生成していることが分かる。SO2は．汚染空気が到来した初期に  

高くなったが，その後は減少した。その分SO42▼が急増している。   

園14にはNa＋に対するCl－，NO。J，SO．2‾の重量比を示した。Cl＋／Na＋比は初めは海塩に近  

い値（1．8）を持っていたが，後半，NO4／Na＋比が増加するに従い減少した。これは，HNOaガ  

スによって，海塩粒子中の塩素分が消失するという，いわゆるCllossという現象が起こっている  

ことを示している。図15，16には，9月18日の地上，及び850mbの天気図Z），図17，18には9月  

21日の天気図2）をそれぞれ示した。9月18日は，大陸近くにある高気圧から日本海の清浄空気が  

流れこんでおり，それが，9月21日には，九州方面からの空気に変化していたことが分かる。   

この例でも分かるように，一掛こ，夏に本土方面から風が吹く場合は，SO．2‾，NO3，SO2の  

濃度を高くしていることが明らかになった。SO42‾ではその時に5鵬／m3～10／‘g／m3，NO3‾で  

2～3／ノg／m3，SO2で4～8／‘g／maと通常の5倍前後と高濃度になってしゝる。  

3．2 冬期のSO2及び粉じんの濃度変化  

園19に1988年2月20日～3月16日の間の，SO2及びSOヰ2（粉じん）のデータを示した。2月  
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図 51985年8月6～8日の大気中SO．2‾，NO3▼，Cl‾の変化及び  

その時の風向  
Fig．5 ChangesofconcentrationsofSO42，NO，arLdClinAir  

Withtime（6～8Aug．，1985）OkiIslands  

（
ざ
＼
竺
）
“
○
の
 
 

5
 
 
 
4
 
 
 
3
 
 
 
’
一
 
 

図 61985年8月6～8日の0。，SO2の濃度変化  
Fig，6 ChangesofO3andSO2Withtime（6～8Aug・，1985）  
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図 71985年8月7日の9時の地上天気図  
矢印は，隠岐の風向，風速をもとに求めた9：00～18：㈹までの地上風  

の動き。  

Fig・7 Simpli鮎dsurfacesynopticweathermap（9：007Aug．，  

1985）withairtra5ectoryfrom9：00to18：00estimated  

WithwinddirectionandspeedattheOkilslands  

28日～3月7日までは一日ごとのサンプリング間隔となっている。園下部には，850mbでの松江  

で同日21時に測定された風向き及び隠岐での雨及び雪を状況を示した。これによって問略の気  

団の侵入経路がわかると思われる。これによると，サンプリング期の半ば，3月2～9日は北西季  

節風が吹いており，雪のちらつく天候であったが，この時にSO42－，SO2ともに高くなっているこ  

とに気がつく。3月8日には島根県浜田の測候所で黄砂を観測しているので，風は確かに大陸方向  

から吹いていたことになる。この期問SO42‾の濃度は概略6／∠g／n13で一定であったが，SO2は変  

動があり1～4／‘g／m3であった。2月20日も北西季節風の吹く日であったが，やはりSO。2‾の濃  

度は高くなっている。これらのことから，大陸からの北西季節風は．バックグラウンドより高い  

濃度のSO42‾を運んで来ていることが分かる。   

一方，3月10日を過ぎて，春めしゝた日が時々訪れるのに対応し，南風が入り，これと応答する  

ように，SO、2‾，NO5‾など汚染成分濃度が増加した。（例えば3月10，11，13，14日）（11日の  
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図 819約年8月7日21時850mbの天気図とその時の隠岐へ  

向かう風  

Fig．8 SimpliBed850mbsynopticweathermap（21：007Aug・，  

1985）withwindcomingtoOkiIslands  
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図 91986年8月5～9日までの隠岐における大気中のSO42‾，  

NO。‾，Cl濃度変化と風向風速  
Fig．9 ChangesofSO．2‾，NO，．，ClconCentrationsinairatthe  

OkiIslands（5～9Aug．，1986）and wind direction and  

Spped  
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図101986年8月5日の21時の地上天気図  
矢印は隈岐の風向風速をもとに逆にたどった地上風の通すじ。  

Fig．10 Simplinedsurfacesynopticweathermap（5Aug．，1986）  

Withairtrajectyestimatedbysurfacewinddirectionand  

SpeedontheOkiIslands  

図111986年8月5日21時の850mbの天気図及び聴岐に向か  

う風  
FigllSimplified850mb synoptic weather map with coming  

windtotheOkiIslands（5Aug．，1987）  
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図121987年9月18～22日の間の大気中各成分（SO。2，NO3‾，  

Cl，03）  

Fig12 ChangesofconcentrationsofSO42INO3▼・ClandO3  

withtime（18～22Sep．，1987）  
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図131987年9月18～22日の間のガスとしてサンプリングされ  

たSO2，NO。，Clの濃度変化  
Fig．13 ChangesofgaseouseSO2，NO3▼（HNO3andorNOx），Cl「  

（HCl）withtime（18～22Sep，．1987）  

SO4Z－が異常に高い濃度（40〟g／m8）になった理由は今の所不明であるが，近くに汚染源があっ  

た可能性もある。）特徴的なのは，南西風によって汚染成分が運ばれてきた場合は相対的にNO。  

の濃度が高くなることである（図20）。このNO3Jに対応して，Cl／Na比が下がり，Cllossが起  
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図14 Cl／Na＋比とSO42／Na＋及びNoユ／Na＋比の変動パター  

ンの比較  
Fig．14 ComparisonofvariationofCl／NaratioandSO。2－／Na，  

NO，／Naratios．  

図151987年9月18日21時の地上天気図  

Fig．15 Simplifiedsurfacesynopticweathermap（18Sep，．1986）  
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図161987年9月18日21時の850mb天気図  
Fig．16 Simplified850mbsynopticweathermap（18Sep・・1986）  

。∫  

図171987年9月21日21時の地上天気図  
Fig．17 Simplinedsurfacesynopticweathermap（18Sep・・1986）  
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図181987年9月21日21時の850mb天気図  

Fig．18 Simpli8ed850mbsynopticweathermap（21Sep．，1986）  

エ
曾
O
S
・
S
＼
ご
？
S
 
 

2
 
 

0
 
 

0
 
 

（
【
∈
＼
竺
）
 
寸
○
の
 
 

5
 
 

【
盲
＼
竺
）
 
 
N
O
め
 
 

2／20 25 3／1 5 lo 15  

w・nd‘冨誓；霊㌫【－′′′／／、ん′・い一－ノ＼＼－一ノ＼＝†ヽ  
Ⅵ佃唱tho一 着   … …キ￥ 鎗★￥着  ●   ●着  

図191988年2月20日～3月15日までの隠岐の大気中SO2と  

SO。2▼の動きと850mbでの風向き及び隠岐での降雪い），  

降雨（●）の状況  

Fig．19 Changes ofSO2．SO．concentrationwith time（20Feb・  

～15Mar，，1988）andwinddirectionat850mb，（＊SnOW，●  

rain）  
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図 201988年2月20日～3月15日の間の隠岐島の大気中SO42‾，  

NO。とC】／Na比の変化状況  
Fig．20 Changes of SO．2，NO，and Cl／Na weight ratio with  

time（20Feb．～15Mar．，1988）  

こっていることが分かる。SO。2‾の濃度は，南西風による場合の方が，北西風の場合よりも高いよ  

うであり，10〟g／m3に達する場合もあった。NO3‾も最高7．2′“gノm3の値になった。北西季節風  

の場合は，1．5／（g／m3以下のNO。■濃度なのでかなり差が認められる。しかしこれは，雪などに  

取り込まれている可能性もあるので，一概に，汚染源の遠いを反映しているということもできな  

いかむしれない。   

いずれにせよ，冬期においても北方向から主に風が入らない限り，隠岐島ではなんらかの汚染  

の影響がみられる。   

3．3 冬期における雪及び雨の成分分析   

表2a），b）に1987年2月26日～3月15日の間に降った雨及び雪の分析例を示した（図21に  

サンプリング位置を示した）。特殊な場合を除いて雨及び雪のpHは4．47～5．05と酸性になって  

し1ることが分かる。雨のpHの各地の平均値は4．5～5．2程度3）なので，全国と同じレベルにある  

ことが分かる。雪の場合，多くは北西季節風によってもたらきれているので，大陸方面から発せ  

られた汚染物が寄与していることも考えられる。特徴的なことは，降雪中のNO。‾／SO42‾の重量  

比が極掛こ小さいことである。日本の一般的な場所では，降水中ではその比が小さくても0▲2程  

度3）であるが，隠岐での雪は，003～0・28と低い値となっている。これは，大陸ではSOヱの発生  

量がNOズに比べ，相対的に高いことを反映するものかもしれない。これから，雪の酸性に寄与し  

ているのは，硫酸であるということができるわけであるが，同日に採取した雪でも出雲での雪は  

NO。がかなり高く隠岐よりも酸性であったことから，実際には，バックグラウンドとして持って  
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表  2a）隠岐島で1987年冬にサンプリングされた雪の成分  
Table2a）ChemicalcomponentsinsnowsampledontheOkilslands（1987）  

SiteNo．   】  2  3  4  4  5  （）  7  8  9   

Placc   津 戸 近石付近 大津久  合 庁  舎 庁  西 郷  西 郷  西 郷  西 郷  西 郷   
年月日   ’87／2／26 ’87／ユ／1’87／2／26’87／2／26 －87／ヱ／27’87／2／27’87／2／27’87／2／27’87／2／27’gT／2／27   

pH   4．65  4．47  4．55  5，（）1  4．65  4．62  4．5（〉  4．58  4．64  4．56   

Sample   SnOll’    SnOW     SnOW     SnO＼ヽr     SnOW  SnOW     SnOW     SnOll’    SnOW     SnOW   

風向   NW  W  NW  NW   WNW   WNW   WNW   WNW   WNW   WNW   

C】   50．ココ  】，71   27．45   16．4ニー    り．50   1（〉．69   1（〉．14   15．99   】5．23   】4－08   

NO3‾   0．43  0．66  0．58  0－38  1．82  1．65  2．2】  1．9（〉  1．72  l．90   

SO‘2‾   1二！．8j  j．ZO  7．52  5－68  7．23  7．60  7．86  7．5（）  7．17  7．30   

Na＋   39．30  1．ヱ9   15．（狛  8．81  7．5ヱ  臥9】  臥77  臥51  8．49  7．72   

NH．＋   0－83  0－40  0．61  0，5二‡  1．0二1  0．9二1  1．20  0．88  0．98  0．85   

K＋   1．44  012  0－57  0－35  0．58  0．46  0．47  0．42  0．68  0．4（）   

Mg2＋   4．75  0．14  1．86  111  0．95  】．15  】．】3  111  】．06  1．0】   

Ca2十   1．7り  0．17  0．7（）  0．92  】．】9  】．柑  l，36  1．28  】．2二‡  1．2Ⅰ   

Ca2＋／SO42●   0，31  0．12  0．24  （）．39  0．39  0．37  0．42  0．4】  0．4】  0．40   

NO3／SO．2◆事   0．03  0．21  0．05  0．07  0．25  0．22  0．28  0．2（〉  0．24  0．26   
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Si【eNo，は図2】に対応している。  



表  2b）隠岐島で1988年冬にサンプリングされた雪及び雨の成分  

Table2b）ChemicalcomponentsinsnowandrainsampleaontheOkilslands（1988）  

丑  
半  
＞一  

冷  
＼J・   

SiteNo．   10  11  12  】3  14  14  4  14  14  】4  】4   

Place   出雲大社 歌 木 おぼみ橋 美杉楕 壇鏡神社 西 郷 西 郷 合庁前 西 郷 西 郷 西 郷 西 郷   
年月日   ’88／2ハ9’8S／2／19’88／2／柑’88／2／19’88／2／Z3’88／3／7 ’88／コ／8 ’88／3／9’88／3／11，88／j／】2’88／3／14’88／3／15   

pH   4・〕6  4・76  （4・47） （4－36）  4．79  4．65  5．80  （6．】2）  5．05  （4．60）  4．77  4．73   

Sample   SnOW   SnOW   SnOW   SnOW   SI10W   5nOW   SnOW   SnOW  rain  rain  raln  rain   

風向   NW  NW  NW  NW  NW  W  NW  NW   WSW   WSW   WS  N   

C卜（ppm）   18．52  7．87  7．j4  8．69   tl．05   二～4－99   20．28  19．7（〉  6．07  5．97  3．33   31．38   

NO3‾   〕．0（）   0．1S  O．22  0－31  0．67  t．80  二‡．00  3．12  0．57  l．09  0．83  1．97   

SO。2‾   6．57  2．73  コ．（氾  3．53  5．33  】3．54  12．54  1l．55  z．05  3．1S  3．34  】3．79   

Na＋   10．川  4．57  4．33  4．96  6．4】  2I，gO  】0．70  】0．20  二）．56  3．55  二！．ユ】  】g．90   

NH．＋   0．81  0．18  0．36  0．25  0．91   】．伽）   】．47  Ⅰ．49  0．Ⅰ5  0．79  0．65  1．57   

K＋   0．48  0．18  0．t8  0．20   ■0．55．   1．Ot  O．68  0．88  0．18  0．2】  0．24  0．89   

Mgヱ十   l．23  0．54  0，50  0．60  0．8〕  2．72  Ⅰ．5（）   1．48  0．41  0．4I  O．25  2．2（〉   

Ca2十   0．98  0．25  0－2（）  0．28  0．71  Z．24  5．32  4．5ユ  0．45  0．41  0．31  2．28   

Ca2＋／SO．2‾■   0．36  0．2二！  0．20  0．19  0．32  0．40  1．0二！  0．94  0．53  0．31  0．22  0．40   

NOま／SO▲2‾＝  0．47  0．06  0．07  0．09  0．13  0．14  0．24   （）．27  0．28  0．34  0．25  0．14   

■ epuiv．／epuiv・  

‥ ppm／ppm  

PH欄は（）賽示はサンプルそ持ち帰り，保存（ヰか月間）した後に測定された値。  

Si【eNo，は図21に対応している。  



隠岐島tこおける大気汚染成分のキャラクタリゼーション   

○  
（kml  

図 21雪及び雨，河川水のサンプリング場所  

Fig．21SamplingSitesofsnow，rainandriverwater  

いる値にさらにその周辺の汚染が加わるという構造を持っていると考えられる。  

1988年の3月7日には弱いながら黄砂が飛来していたが，その日の夜半に降ったあられは，黄  

砂粒子を含むものであったと考えられ，土壌粒子が雪の中にみられた。雪のpHは5．8及び6．12  

と通常の炭酸ガスによる酸性化（pH＝5．6）よりもむしろアルカリ性になっている。Caは，SO．2▼  

と同じ当量になっており，完全に硫酸分を中和していた。これは，黄砂粒子が，炭酸カルシウム  

分を持っているために，雪が溶けたときには硫酸の酸性分を中和するようにCa分が溶解するた  

めであると考えられる。黄砂粒子は大気のアルカリ化粒子としての働きをするわけである。   

これに関連し，実際の土壌にこういった酸性雪が降った場合も，土壌分中のCaを溶解し中和さ  

れると考えられる。表3に示したのは，隠岐西部にある那久川の源流（壇鏡神社内壇鏡の滝）付  

近で採取された雪の組成と，その時の源流及び，下流のpH及びイオン成分である（この源流付近  

は，オキサンシヨウウオの生息地となっており，またこの滝の水は名水百選4）に選ばれており，住  

民にとっても生活及び信仰上重要な役割を持っている）。参考のため，異なる日にサンプリングさ  

れた測定値を同時に示した。水量によって濃度が変化すると考えられるが源流のSO42‾の濃度  

は，その時降った雨の濃度と同等であった。pH＝6．88で完全に中和されていないが，Ca／SO．の  

当量比は0．92となり雪に比べ，Ca分が相対的に増加していた。Na＋，Cl‾，Mg2＋も増加してい  

るが，その増加分より，Caの増加分が相対的に高く，雪を中和しているのはCa分であることを  

示していた。下流に流れるにつれ，各成分の濃度は増加し，pHは，7．20まで上がっている。1988  

年3月13日サンプリングしたものもほとんど同じ傾向を示した。夏期においても，水質はほとん  
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衷  3 壇鏡神社付近に降った雪とその時の河川水との成分比較  
Table 3 Comparisononchemicalcomponentsinsnowandriverwater  

SiteNo．   13  1二〉  15   13  15   lj  15   

Place   壇鏡神社 埋鏡滝 那久川下流  壇鏡滝 部久川下流  堰鏡沌 那久廿下流   
年月日   ’88／2／23’88／2／Z3’88／2／2j  ’88／3／13’88／3／1j  、87／9／ユ0’87／9／20  

pH   4．79  （〉．88  7．20   6．9（）  7．38   

Sample   雪  河川水河川水                       河川水  河川水  河川水  河川水   

Cl   11．05   2Z．65   Z6．05  19．66    24．10  18．62   24．】2   

NO3‾   0．67  0．89  1．30   0．6】  0．85   0．〔旧  0．00   

SO－2‾   5．〕j  5．24  （）′ユ9   3．94  4．99   148  5．】0   

Na＋   6．41  】1－90  】5．40  10．50  1ニー．以〕  11．50   14．80   

NH．＋   0．91  0．S2  1．（氾   0．31  l．69   0．】1  0．40   

K＋   0．55  】．9（）  2．37   1．63  2一柑   2．79  2－5（）   

Mg2十   0．8ユ  1．70  1．9B   1．38  】，68   1．54  1．67   

Ca2＋   0．71  2．02  j．仇   l．54  Z．4J   【．98  Z．68   

Ca2＋／SO。2‾   0．32  0．92  】．15   0．94  1．】6   1．j7  1．26   

● equiv・／epuiv・  

SiteNo．は園21に対応している。  

ど変わってしユないようであったが，Ca2＋／SO42一比は若干高いようであった。   

以上，基本的な雪や雨の化学成分の分析値を示したが，アジア地域の酸性雨の問題は今後の重  

要な課題とされているため，こういった，隠岐での基本的なデータは，今後有用な情報となると  

思われる。   

3．4 大気粉じんの電子顕微鏡によるキャラクタリゼーション   

前節で述べたように，隠岐で観測される粉じんの主成分であるSOヰ2は，雪や雨などを酸性化  

させるような形態，つま．り，硫酸ミストとして存在していることが考えられる。そこで，透過電  

子顕微鏡を用いて，その形態を観察し，硫酸ミストが存在するかどうかを調べた。サンプリング  

方法は前に述べたとおりであるが，夏期及び冬期の調査時に合わせて，サンプリングを行った。  

もし，硫酸ミストが存在すると，ナイロンメッシュ上にサンプリングした時に，特有なリング状  

の構造（サテライト構造）を示すことが分かっている5－。これは，硫酸ミストが液滴であるために，  

このように疎水性の腰上で特有の形を示すむのである。むし硫酸ミストがアンモニアによって中  

和されているとすると，液体の性状は失われ，硫酸アンモニウムの固体として固体のままの形で  

見えることになるので，その区別ができる。   

図22，23に1987年2月27日にサンプリングされたものの例を示した。この日は西北西の風に  

よって小雪が舞う日であったがこの写真のように多くの粒子がサテライト構造を持っていた。  

1988年の場合は，北方向の風が吹いていた2月25～27日にのみ，硫酸ミストの粒子が見つかった  
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隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーション   

（図24）。一方南風が入った3月10日iま，その多くが，硫酸アンモニウムの粒子様の形をしていた  

（図25）。1987年の夏にサンプリングされたものも，サテライト構造を持つ粒子が検出されており，  

夏と冬いずれの季節でも大気中に，硫酸ミストは存在しているようである。これは，海洋上では  

アンモニアガスの供給が少なく，SO42の中和が不完全であることが主な原因と考えられる。   

硫酸ミストが見いだされる気象条件は今の所あまり定かではなく，一定したパターンを見いだ  

せてはいない。これは，サンプリングされるメッシュの性質によっても，うまく検出されるかど  

うかが左右される場合があり，今後検討を要する所である。   

いずれにしても，このような硫酸ミストの粒子が隠岐の大気中に存在することがこのような方  

法で明らかになったことは，重要な情報であると考えられる。   

図26は1988年3月7日の黄砂の時に，カスケードインバクターを用いて，1／Jm程度以上の粒  

子を同じナイロンメッシュ上に採取したものを撮影したものである。土壌粒子に混ざって，塩化  

ナトリウムの四角い結晶も見られる。XMAによって，分析を行うと，土壌粒子にはSi．Al，Cl，  

Ca，S，Kなどのピpクが表れるが，Clが相対的に高い量含まれていることや、Ca、Sは分布に  

かたよりがあるが両者は同じような場所に存在していることなどが分かった。   

この黄砂の時に粉じんの分析用にサンプリングされたカスケードインバククー4段目（5〟m程  

度に相当）の粒子の集まった部分のカラー写真を撮ったものを図27a）に示した。図27b）は黄  

砂が来ていない時に同様に採取されたものである。また，筑波でサンプリングされた，黄砂（1988  

年4月20日）とそうでない時期（1988年2月10～13日）のものを図27c），d）に示した。確か  

に黄砂時には黄色をおぴた粒子がつかまっていることが分かる。このろ紙を細断し，電子顕微鏡  

によって走査像を撮ったものが，図28a），b）である。インバクターの採取粒径が5／‘mであるの  

にかかわらず10〟m以上の大粒子になっているのは，細かい粒子が集合したためである。図29  

a），b）は筑波での黄砂時と非黄砂時のものである。若干，その形態に遠いがあるようであるが，  

写真からだけで区別するのは困難である。   

今後成分分析を進めることで，黄砂粒子の性質を明らかにする必要があろう。   

3．5 主要イオンの粒径別濃度分布   

カスケードインパタターを用いて，夏期（1987年9月）と冬期（1988年2，3月）にサンプリ  

ングを行い，各粒径における水溶性イオン成分の分析を行った。   

図30a），b），C）は，夏期における各成分の粒径別大気中濃度及びNH。＋／SO．2一，Cl／Na＋（重量  

比）を表したものであるが，SO42‾は，粒径が5～10〃11と0，2～0．3／ノmのあたりにそれぞれピー  

クを持つ，二山構造をしている。粗大粒子例のピークは，海塩によるSO▲2‾に相当する。微小粒  

子は．SO2から酸化されて生成した硫酸に対応するもので，NH4＋の重量比を考えると，ろ紙上で  

は硫酸アンモニウムとして大部分存在していることになっている。（同じ当量になるには垂塾の比  

でNH．＋／SO。2‾＝0．375となるはずである）。しかし，Cl／Naの比とともに細かく検討すると，1  
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図 221987年2月27日にSite2（隠岐島）で観測された硫酸ミス  

トの電子顔微鏡写真  
Fjg．22 Su】fatepartjclescollectedatSjte2（OkjIsJands，27Feb・，  

1987）  

－ ‾、■‾ ‘ 一▼‾‾、 

「  

し＿  

図 231987年2月27日にSite2（隠岐島）で観測された硫酸ミス  

トの電子顕微鏡写真  
Fjg，23 Su】fatepartic】esco）1ectedatSite2（Okils】ands，27Feb・，  

1987）  
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図 241988年2月26日にSitelで検出された硫酸ミスト粒子  

サテライト構造をもつもの。  

Fig・24 SulfateparticlescollectedatSitel（Okilslands，26Feb．．  

1988）  
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図 251988年3月10日にSitelで採取された硫酸塩粒子  

はとんどが硫酸アンモニウム様である。  

Fig．25 Sulfate particles collected at Sitel（Okilslands，10  

MaT．，1988）  
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園 26 カスケードインバクタ一によって採取された黄砂粒子の透  

過電子頗徴鏡写真  
1988年3月8日  

Fig・26 Kosaparticlesco11ectedattheOkiIslandson8Mar▲，  

1988  

〟m程度の粒径の部分は，アンモニアによって約半分しか中和されておらず，それと対応してCl／  

Na比が減少していることが分かる。一般にCl】ossはNO3に置き換わることによっておこって  

いるが，1〟m当たりは，すでにNO。、のピークはなく，この粒径では，H2SO4がClを消失させ  

ている酸であることが分かる。この粒径では，同時にNO3‾も消失しているようでもある。NO。‾  

の大部分は，粗大粒子側に存在し，HNO3ガスは，アンモニアと結合するのではなく，海塩粒子  

と反応していることが分かる。しかし，海塩粒子のピークとはピークの位置が若干ずれているこ  

とが興味潔い現象として読み取られる。   

この時の，Ca，Mgはほとんど海塩粒子によるものと考えられた。   

冬での粒径分布は，図31a），b），C）に示したが，ほとんど同じパターンになっていることが分か  

る。NO。‾は冬期でも，アンモニウム塩とならずに，NaNO3として存在するようである。比較の  

ために筑波のサンプルを図32a），b），C）に示した。筑波では，SO42，NO3，Clすべて微小粒子  

側に存在していることが分かる。NH4／SO4の比率は，NH。＋が過剰になっており，NH4†は，  

NO3－，C】一も中和していることが分かる。したがって，Cl／Na比は，Clの起源が海塩ではないた  

め，極端に高くなっている。太平洋側の島である，三宅島での粒径分布も参考に図33a）Ib）に示  

した。用いているフィルターがニトロセルロースなので，少し挙動が異なる可能性があるが  

（NH4＋が従来と少し異なった分布をしているように見える）一応NO。，Cl、は粗大粒子側にあ  

ることが分かる。  
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隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーシ’ヨン  

園 27 カスケードインパクターの4段目  

積した土壌粒子のカラー写真  
（5〟m程度に相当）に集  

a）1988年3月8日（黄砂時，隠岐）  

b）1988年2月23～28日（非黄砂時．隠岐）  

C）1988年4月20～21日（黄砂時，筑波）  

d）1988年2月10～13日（非黄砂時，筑波）  

Fig．27 Photographs of Soilparticles collected on the fourth  

Stagehlterofcascadeimpactor  

a）8Mar。19B8（Kosa．OkiIslands）  

b）23～28Feb．，1988（rlOnKosa，OkiIslands）  

C）2（ト21Apr．，198SくKosa，Tsulぐuba）  

d）10～13Feb．，1988（【10n Kosa，Tsukuba）  
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向井人史ら   

図 28 走査電子顕微鏡で見た黄砂粒子  

a）19g8年3月8日，曙岐  

b）1988年3月8日，隠岐  

Fig・28 Photographs of Kosa particles by Scanning Electron  

Microscope  

a）8Ma〉▼．、1988（Okils】ands）  

b）same as a）  
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隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーシ ョン  

図 29 走査電子顕微鏡で見た黄砂粒子と普通の土壌粒子  
a）1988年4月20日 黄砂時，筑波  

b）1988年2月10～13日 非黄砂時，筑波  

Fig．29 DifferencebetweenKosaparticles a）andordinarysoil  

particles b）colllected on the fourth stage別ter of  

cascade impactor 
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図 30 隠岐島における夏期の大気中各イオンの粒径分布（1987年9月）  

Fig，30 Size distributions of mainionsin airborne particulate matter  

SampledinsummerontheOkjIs】ands（Sep．．1987）  
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隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーション  
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図 31隠岐島における冬期の大気中各イオンの粒径分布（1988年2月）  

Fig、31Size distributions of mainionsin airborrle particulate matter  

sampledinwinterontheOkiIslands（Febり1988）  
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図 32 筑波における冬期の大気中各イオンの粒径分布（1988年2月）  

Fig・32 Size distributions of mainionsin airborne Particulate matter  

SamPledinwinteratTsukuba（Feb．，1988）  
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闊岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼーション   
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図 33 三宅島における冬期の大気中各イオンの粒径別濃度分布  

（1988年2月）  

Fig，33 Size distribution of mainionsin airborne particulate  
mattersampledonMiyakelsland（Feb．，1988）   

このように内陸部と海上ではかなり粒径分布に異なりがあることが分かった。特にSO42と  

NO。‾では存在する粒径が異なるため，特iこ海洋上では，NO3とSO．2‾は異なった挙動をするこ  

とが考えられる。   

図34a），b），C）は，黄砂が隠岐に飛来した，1988年3月7，8日の粒径分布を示したが，SO。2‾や  

NO。－の形はそれほど変化ないことが分かる。一方，Na＋やCl‾に関しては若干ゆがみが生じてい  

るようで，海塩よりさらに大きな粒径側が少し持ち上がり，今までなかった1／ノmのあたりに，新  

しいピークが生じている。この理由については今のところ不明であるが，興味深い点である。Ca  

は，土壌分によるものが激増しているが，これと対応する程度のSO。2▲も粗大粒子側に含まれて  

いるようである。このCa分の増加は，先ほどの雨や雪の中和に対しては寄与していると考えられ  

るが，しかし，粉じんに対しては，あまり影響を与えていないようであった。   

このように，夏及び冬における粒径分布パターンが部分的にも明らかになったことは，汚染成  

分の挙動を理解する上で重要であると考えられる。  
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図 34 黄砂時に隠岐島でサンプリングされた粉じんの各イオンの  

粒径別大気中濃度（1988年3月8日）  

Fig，34 Sizedistributionsofmainionsinairborneparticulate  
mattersampledontheOkiIslands（8Mar・，1988，Kosa  

phenomenon）  
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隠岐島における大気汚染成分のキャラクタリゼ→ション  

4 おわりに   

以上のように，夏期及び冬期に行った調査によって，粉じんの細かい挙動が明らかになってき  

た。すなわち，隠岐では，夏期冬期ヒも両方向や北西方向の風が吹く場合は．何らかの汚染質が，  

観測された。これは，局地的な汚染であっても，それが移流拡散によってバックグラウンドと考  

えられる地域へ移動し，汚染を拡大することがあることを示している。これにより，周囲の汚染  

物質の発生量が減少しない限り日本海域における大気質においても今後その汚染が進むことが予  

想される。   

特に，大気中にアンモニア分が少ないと考えられる海上では，硫酸イオンの挙動が重要であり，  

ここではその形態や粒径分布，降雪時の酸性度等の観点から，その特性を明らかにして来た。そ  

れによると，硫酸イオンの多くは大気中で硫酸ミスト（H2SO。）として存在していると考えられ，  

雪中の酸性化もほとんどこの硫酸イオンによるものであった。春先に訪れる黄砂は，時として雪  

の中に含まれる場合があるが，この時は雪の顧性成分を中和する働きをしていた。   

今後，より細かい調査を行い，日本海側における汚染物質の流れとその影響についてのモデル  

及び長期的な視野に立つ，基礎的なデータを提出していくことが重要と考えられた。  
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隠岐島（島後）における降雪中の微量成分  

ElementalCompositionofthesnowinDogooftheOkiIslands  

Ⅰ－3  

安部喜也1・向井人史1・西川雅高1  

YoshinariAMBEl，HitoshiMUKAIlandMasatakaNISHIKAWAl  

要 旨   

隠岐島の冬季季節風時の降雪中の成分濃度について測定し，島内においても海岸からの  

距離により海塩の影弓削こ差のあることが確かめられた。降雪と大気粉じん中の元素組成比  

の頬イ以性から，降雪による大気粉じんの取り込みが確認された。  

Abstract  

ConcentrationsoftheelementsinthesnowsamplescollectedfromflVeSampling  

points on theOkilslands weredetermined to evaluate the effect ofscavenging of  

atmosphericparticulatematterbywintermonsoonsnow－fall．Aremarkableinfluence  

ofseawatersprayonsnowcompositionwasfoundforthesnowneartheseashore・  

Theelementalcompositionsofparticlesinthesnowsamplewerenearlysimilartothat  

ofatmosphericparticulatematter，Showingthattheparticlesinthesnowwerederived  

fromtheatmosphericparticulatematter・   

1 まえがき   

周知のごとく，日本列島の日本海側は，冬季に大陸からの季節風にともなって大量の降雪があ  

る。本州より約80km離れた隠岐島においても同様である。   

こうした冬季の降雪によって大気中から地表に降下する物質量を見積ることは，日本列島にお  

ける地球化学的な物質循環像を得る上で重要な課題であるが，このような観点での研究はほとん  

ど行われていなしゝ。   

本研究では，物質循環における冬季季節風降雪の役割を評価する手がかりの一つとして，北西  

季節風の日本列島への入口に位置する隠岐島において，冬季の降雪中の微量成分濃度を測定し，  

大気粉じんのそれと比較して，その取り込み過程の推定を試みた。  

】一 国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市小野川16番2   
ChemistryandPhysicゝDiv最on，LheNa［ionaLLnslituleforEn、・ironmenlulStudies▼OnogawaL62，Tsukuba，   

lbaraki305Japan．  
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安部書也・向井人史・西川兼高  

2 降雪試料の採取  

1987年2月Z6日及び3月1臥 隠岐島島後の図1に示す5地点で降雪を採取した（地点5は  

3月1日に採取）。雪は2月25日から北西季節風により降り出し，26日まで続いた。また3月1日  

はその前夜に北西風下で降ったものである。採取は，50cm程度の積雪の表層約5cm程度の新鮮  

なものをテフロン製スコップを用いて，ポリプロビレン製広口ビンに取り，実験室に持ち帰って  

分析をした。  

0  ユkm  

図 1隠岐島における降雪試料の採取地点  

Fig．1SamplingpointsofthefreshsnowintheOkilslands   

3 分析方法   

試料雪中の粒子状物質と溶存怪物質とについて，それぞれ以下のように分析を行った。試料は，  

溶解後，直ちにニュークレポアフィルター（直径47mm，孔径0．4〟m）を用いてろ過操作により  

粒子状物質と溶存性物質とに分離し，ろ液中の溶存性物質については，適宜濃縮（50～100倍）を  

行い，高周波誘導結合プラズマ発光分析法1）（ICP法，Jarre11aSh社製Mode1975型を使用）に  

より，B，Na，Mg，Al，Si，P，K，Ca，Ti，V，Cr，Mn，Fe，Co，Ni，Cu，Zn，Sr，Cd，  

Pbの測定を行った。粒子状物質については，HNO。＋HClO．＋nF（5ml＋1ml＋0．5ml）によ  

る湿式分解後，ICP法により，潜存催物質の場合と同様の元素について測定を行った。  

4 錯果と考察  

4．1降雪中の化学成分の地域的特性  

隠岐島における各地点の降雪中の溶存態元素濃度を表1に示す。N8，Mg，Ca，Srなどの海塩の  
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隠岐島における降雪申の徽立成分   

影響を受けたと考えられる元素は，島内陸部に位置する地点5に比べ，海岸に近い地点2，3では，  

著しく高くなっている。これは，海水飛まつが強風によりこれらの地点（2，3）まで大量に飛ばさ  

れてきたものであろう。一九Cu，Znなどの重金属元素濃度は，地点間の濃度差があまりなく，  

島内の降雪中に比較的均一に含まれていることから，これらの元素の含有量に影響を及ぼす発生  

源が近くになかったことを示唆している。   

4．2 大気粉じん中の元素濃度との比較   

地点1における降雪中のバルクの元素組成と西郷町でこの降雪期間中に測定した大気粉じん中  

の元素組成を表2に示す。比較のため，Al相対濃度比（Ⅹ／Al）も示した。4・1で示したように，  

海水飛まつの風送塁はわずかの距離で著しく異なるため，海水中に多く含まれているNa，Mgな  

どの（X／Al）値は，降雪と大気粉じん間で大きく適っているが，他元素の（Ⅹ／Al）値は，Fe，  

Tiなどの土壌起源系元素だけでなく，Znなどの起源の特定できない元素についても，よく類似し  

ている。これらのことから大気粉じんの降雪中への取り込みが確認された。   

4．3 各地の降雪試料の比較   

表3に，隠岐島，野沢（長野），筑波（茨城）の3地点で採取した降雪中の元素濃度について示  

す。いずれの地点における降雪においても，Na，Mg，K，Ca，Zn，Srは，溶存態が大部分を占  

衰 1隠岐島における降雪試料中の溶存態元素濃度（mg／J）  

Tablel Theconcentration ofsoluble form ofelementin  

the freshshow ontheOkilslands  

地点   】  Z  3  4  5  平 均  （X／Na）（2〉海水（X／Na）  

Na   18  270  4（）  

Mg   用  31  4．8  

A1  0．OZ5   0．0ユ0   0．024  

Si  O，025   0．052   0．0〕1  

K  O．92   】3  2．2  

Ca  O．S3   1】  t．9  

V  O．∝）17   0．0柑   0．00jS  

Mn O．（X）38   0．017   0一（X）52  

Fe  O．022   0．012   0．（湘15  

Cu  O．0017   0一〔旧38   0．（X）Z2  

Zn  O．0ユ0   0．0025  0．0‖  

Sr  O．01二1  0．21  0．029  

Cd  O．0003  0．∝）09  0．0（XI4  

Pb  O．O11   0，017  

7．5  1．2  

0．91  0．14  

0．048   0．015  

0．07〔I O．016  

0．42  0．11  

】1  0．】5  

0．（袖15  0．0004  

0．014   0．〔氾25  

0．0二；6   n．0】1  

0．（沿79   0．（X）1二1  

0．0：≧9   0．0】0  

0．（拇82   0．（X）15  

0．（X）06   0．㈹6  

0．030   0．0】1  

69  1  1  

7．7  0．il  O．t2  

0．026   3．8×10▼q   9．3×10▼8  

0，039   5－7×】0‾4   2．9×】0‾4  

3．3  0．〔粗8  0．037   

3．0  0．043  0．0二‡8  

0，α）50  7．2×】0‾5   1．1×10‾7  

0．〔氾85  1．2×104  1．0×10‾9   

0．0】7   2．5〉く10▼1   3．6×109  

0．0034  4．9〉く10‾5  1．2×108  

0．017   2．5〉く104   j．6×10‾8  

0．052   7．5〉（10▼▲   7．2×10▲4   

0．0006  8 ×10‾6   6．6×109  

0．017   2．5〉（104   】一9×10▼10  

pH   4．6  5．4  4．7  4・6  4・6  
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表  2 地点1における降雪試料中の元素濃度と大気粉  

じん中の元素濃度  

Table 2 Comparisonoftheconcentrationratio（X／Al）  

Of the sample with that of atmospheric  
particulaterrrattersatNo．1sarnplingpoint  

降 雪  大気紛じん  地  殻3）  

（〟g／り  （X／Al）（〃g／m3） （X／Al）（X／Aり  

Na  】8（カO  

Mg  190n  

A1  3TO  

K  l（拇O  

Ca  840  

Ti  17  

Mn  5－9  

Fe  170  

Zn  32  

Sr  】4  
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表  3 各地の降雪試料中の形態別元素濃度  

Table 3 Comparison oftheconcentrationsofsolubleandinsolubleformsof  

elementsinthe freshsnowat3sitesinJapan  

隠 岐 島  野  沢  
（Feb．’呂7）  （Jan．’84）  りan，’巨4）  

1nsoluble  SolubEe  Inso］ub）e  Soluble  Irtsolublc  SolubLe  
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86 0．0060  1．7 0．0098  0．50  

0．53  ユ．∂ 0．0】5  封  

ヱ5 0．（M17  1．5 0．0075  0．40  

22 0．（M】5  0．6 0．0035  0－088   

め，Al，Ti，Feなど土壌起源とかかわりの深い元素は，粒子態で存在する割合が多い㌔このこ  

とは，筑波地域で測定した降雨5‾7〉の場合と同様の結果である。粒子態元素の濃度は，各地点によ  

り差はあるが，（ⅩノAl）値はどの元素についてもよく類似し，これらの元素が，広しゝ範囲にわたり  
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隠岐島における降雪中の級長成分   

均一に分布する発生源に由来するもの（主に土壌起源と推定）であることが推定された。潜存態  

元素については，海塩起源系の元素の地点間における濃度差が非常に大きいのに対し，Al，Mn，  

Fe，Znの濃度差が小さい。特に，冬季の季節風の場合，日本の風上に位置する隠岐島において，  

人間活動からの大気中への発生量が多い元素とされているZnについて，その降雪中の濃度が他  

地点と比較して低くないことが注目される。   

5 むすび   

元素濃度から見た場合，隠岐島の降雪の最も顕著な特徴は，海塩起源系元素が，非常に多く含  

まれている点にあるが，その成分濃度を調べた結果，海岸部と内陸部で海塩の影響に著しい差が  

認められた。   

降雪と大気粉じん中のAlに対する成分組成比との比較からその類似性が認められ，大気粉じ  

んが降雪によってwashoutされていることが確認された。   

さらにデータを蓄積し，本州における降雪の測定値と組み合わせることにより，降雪によるい  

ろいろな成分の冬季季節風時の負荷量の変化などの効果について見積ることが今後の課題であ  

る。  
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隠岐島大気中のガス状有機物質の分析  

AmalysisofGaseou50rganicsirLtheAtmosphereinI）ogo  

ofthe OkiIslands  

Ⅰ－4  

横内陽子1・向井人史1・安部書也1  

YokoYOKOUCHIl，HitoshiMUKAIlandYoshinariAMBEl  

要 旨   
隠岐島の大気成分分析の一環として大気中ガス状有機物質のキャピラリーGC．キヤピラ  

l）－GC／MS分析を行った。その結果，低濃度の人為汚染有機物質と起源の明らかでない多  

数の中級飽和アルデヒドが検出された。  

Abstract  

Organic compounds in the atmosphere in Oki Island were analyzed using 

capillarygaschromatographyandcapi11arygaschromatograph／massspectrometry・  

Itwasremarkablethataliphaticaldehydeswithcarbonnumberof6－11weredetected  

atppblevel．Anthropogenicorganicswerepresentatmuchlowerconcerltrationthan  

at Tsukuba．  

1 はじめに   

大気中有機物質の組成は，その地域の大気の特徴を把握する上で重要な項目である。そこで，  

本研究においては，隠岐島の大気成分分析の一環として，中沸点領域のガス状有機物質を対象に  

subppbレベルの測定を行った。   

2 測定方法   

2．1サンプリング   

TenaxGCO，4gを充てんした1／4in．×15cmのステンレス管を捕集管として用いた（図1）。  

この捕集管に現場の大気を流速180mJ／分で20分間通気して，その中に含まれる有機成分を常温  

吸着捕集した。サンプリング後，捕集管の両端をナットで密閉して実験室に持ち帰り，GC，GC／  

l．国立公害研究所 計測技術部 〒）05 茨城県つくば市小野川lも番ユ   
Chemi5tryandPhysicsDi、′ision、【heNalional■nstilute（t）rEn、′ironmcnta）Studies・Onogawa16－2，Tsukuba，   

Ibaraki305Japan，  
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J  

quanZWOO一  

図 1捕集管  

Fig．1Samplingtrap  

MS分析を行った。このサンプリングにより炭化水素の場合ペンタンより蒸気圧の低いものが  

100％捕集される。   

測定地点は前章と同じ山上で，1988年3月11日正午及び12日正午に，サンプリングを行った。   

2．2 キャビラリーGC分析   

凶2に分析システムを示す。これはすでに報告している1リ（気の連続分析のために開発した低  

温濃縮／キャビラリーGCシステムをパージ＆トラップ用あるいはこのような輔集管に吸着され  

たガス成分の分析用に一部変更したものである。使用したガスタロマトグラフはHP5840A  

（ヒューレットパッカード社製）で，検出器は水素炎イオン化検出器（FID）である。   

次に分析操作について説明する。捕業管（A）を図2のように低温濃縮／キャピラリーGC（FID）  

システムに接続する。この捕集管（A）に高純度窒素ガスを30mJ／分で流しながら（バルブは図  

2の状態）5分間，2000Cに加熱して，脱着される有機物質を少量のTenaxGCを含む小トラップ  

（B）に再濃縮する。この間，トラップ（B）は－50◇cに保たれている。次に，バルブ（VLl）を  

破線のラインに切り換えると同時にトラップ（B）を2208Cに昇湿して，その加熱脱着有機物質を  

直接GCキャピラリーカラム（メチ）t／シリコン，0．3mmX25m）へ移す。キヤビラリーカラム温  

度はこの間（5分間）－500cに保たれており，トラップ（B）からの脱着成分はその先端に一旦再  

濃縮される。その後，GCオープンを昇温して分離分析を行う。GCの温度条件は－500C8ニ蒜n  

540C．石忘。1020C。石≡：；。270OCである。一九 バルブVLlとVL2はそれぞれ，実線，破線のラ  

インに切り換わりトラップ（B）の空焼が行われて次の分析に備える。   

また，各成分の定量は，プロパン標準ガスのGC分析から求めた1炭素当たりのresponse  

factorを用いて行った。   

本システムによるトルエンの検出限界は50pgで，その分析精度は±4％と求められている1）。中  

級アルデヒド類に対する感度と精度もほぼ同様と考えられるので，3▲6Jのサンプリング量に対し  

てその検出限界濃度は約0．03ppbCとなる。  
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隠岐島大気のガス状有機物質の分所  

heating bath 

図 2 キャピラリーガスクロマトグラフィーを用いた分析システム  

の概略図  
Fig・2 Schematicdiagramoftheanalyticalsystemusingcapilla－  

rygaschrornatography   

2．3 キャピラリーGC／MS分析   

化合物の同定をより確実にするため，キャピラリーGC／MS分析を行った。低温濃縮／キャピラ  

リーGC部は上記と全く同じ条件である。使用したGC／MSはHP5710Aガスタロマトグラフ付  

のJMSDX300（日本電子社製）で，電子衝撃塾イオン化（El）方式によるマススペクトルを得  

た。   

3 結 果   

3．1隠岐島大気中有機成分の分析結果   

隠岐島の大気3．6Jを分析した結果得られたガスクロマトグラムを，ブランクのデータと共に  

図3に示す。検出された化合物は，脂肪族及び芳香族の炭化水素，ハロゲン化炭化水素，及びア  

ルデヒド，ケトン類である。特に，炭素数6から11までの飽和アルデヒドの存在が特徴的である。  

表1に主要成分の定量結果を，筑波地域の平均的炭化水素濃度と合わせて示す。人為汚染の指標  

となるトルエン濃度は両日とも筑波地域で得られている平均的濃度の1／10以下であり，他の炭化  

水素頼もおおむね低濃度であって，このときの隠岐島の汚染レベルはかなり低いと言える。しか  
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a）  

しJ・」⊥  

一山」し山へ  ＝㈱  し ⊥   

b）  

⊥J」へ」し」山」山 ⊥山」－・  

図 3 a）隠岐島で捕集した大気試料のガスクロマトグラム  

ユ，n－ペンタン，2；メチルエチルケトン，3；r「ヘキサン，4；メチルシ  

クロペンタン，5；トリクロロエチレン，6；ベンゼン，7；四塩化炭素，  

8；2メチルヘキサン十2．3ジメチルペンタン，9；nヘキサン，10；ト  

ルエン，11；n－ヘキサナール，12；テトラクロロエチレン，13；nオク  

タン，14；エチルベンゼン，15；m p－キシレン，16；n－ヘブタナール，  

17＝1ノナン，18；ペンズアルデヒド．19；αピネン，20；トリメチル  

ベンゼン，21；フェノール，22；nオクタナール，23；n一デカン，24；ア  

セトフユノン，25；n－ノナナール，26；n一ウンデカン，27；n－デカナー  

／レ，28；1】ドデカン，29＝1、ウンデカナール．  

b）プランタサンプルのガスクロマトグラム  

Fig，3 a）GaschromatogramofanairsamplecollectedinOki  

lsland  

l，npentane，2；methylethylketone，3；n・hexane，4；methyl  

CyC】opentane．5：trfchDrOethyLene，6；benzene，7；Carbon tetra－  

chloride，8；2－methylhexane＋2．3▲dimethylpentane，9；n－heptane．  

10；tOluene，11；nLhexanal，12；tetraChloroethylene．13；n－OCtane．  

14；ethylbenzene，15；m，pXylene．16；n－heptanal，17；n－nOnane．  

18；benzaldehyde．19；α・pinene，2O；trimethylbenzene．21；phenol，  

2Z；n－OCtanaL Z3；ndecane，24；aCe〔ophe【1One．25：n－nOrlaIlal，26；  

n－tlndecane、27；n－decanal，28；n・dodecatle，29；11undecanal  

b）Gaschromatogramofablanksample．  
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隠岐島大気のガス状有機物質の分析   

表 1隠岐島大気中の主要な有機物質の定量結  

果（単位はppbC）  

TablelMixing ratios of maior organic comr  
poundsintheatmosphereinOkiIsland  

Compound   Mar．】l  Mar．12  Tsukuba－   

n－Penlane   】．24   0．63   6．9   

n－hexane   0－67   0．4l   5．0  

111－trichloroethane   0．34   0．23   

benzene   2．4】   2．Ⅰ8   6．6  

n－heptanc   0．25   0．22   】．3   

to】uene   】．9二‡   0．54  20－4  

n－hexana王   0，09   0．69   

∩－OCtane   0．22   0．50   l．2  

n－heplanal   0－17   】．】0   

benzaldehyde   1．60   】．08   

n－OCtanal   0．35   l．75   

ace【ophenone   0．7（）   0．50   

n－nOnanal   0，83   7．95   

n－decanal   0．5り   4．b】   

n－undecanal   0－05   0．4（）  

り986年7月Z5日R月2日の筑波地区における炭化水素の測定結果  
64データの平均．   

し，大気中の微塵成分濃度は大きな時間変動を示すので，この議論を一般化するにはさらにデー  

タの蓄積が必要である。   

次に，本研究において，予想外の高濃度で検出された中沸点領域のアルデヒド類について考察  

する。   

3．2 C6－C1．飽和アルデヒドについて   

図4は3月11日と12日に検出された飽和アルデヒドの濃度分布を図示したものである。11日  

は弱い南西風，12日は北風で，両日とも晴天であった。12日にはこれらの飽和アルデヒド濃度は  

全体で17ppbCに達し，11E］の2．8ppbCをはるかに上回っている。これは炭化水素及びベンズア  

ルデヒド濃度が11日により高濃度であるのとヌ寸照的である。   

本研究以前には大気中の中沸点領域のアルデヒド類を定量した例はないが，検出例としては，  

2例報告されている。1つは，森林大気中にC6－C．。のアルデヒドを検出したもので2），もう1つは，  

遠隔地の海洋大気中に炭化水素を上回るC。一C12が存在しているという報告である㌔   

このようにバックグラウンド地域にppbレベルで存在するアルデヒド類の起源が何であるか  

は大気化学の立場からも興味深いものである。測定地点が人為汚染の少ない地域であることから，  

このアルデヒドの起源として，自然界から直接的に発生する場合と，天然及び人為起源物質の二  
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図 4 隠岐島の大気中で検出されたnアルデヒドの濃度分布  

Fig．4 Distributions of n－aldehydes detectedinthe air of Oki  

Island  
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図 5 オレイン酸のオゾン反応によるノナナールの生成  

Fig．5 Formationofnonanalfromtheozonolysisofoleicacid  

次反応生成物である場合が考えられる。前者の例として，ある種の植物がノナナールやデカナー  

ルを放出することが知られているが，現段階では量的に大気中の存在量を説明できない。また，  

測定地点が離島であることから，海洋起源である可能性もある。一方，アルデヒドは炭化水素か  

ら大気中の二次反応によって生成しうるものであるが，大気中に大量に存在する炭化水素の中で  

ノナナールやデカナー）t／のprecursorとして知られているものはない。  
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隠岐島大気のガス状有機物質の分析  

図4からアルデヒドの中でも特に炭素数9のノナナールが多いことが分る。このノナナールの  

生成機構としては，自然界に大量に存在する脂質を起源とする次のようなプロセスが考えられる  

（図5）。すなわち，オレイン酸がオゾンと反応して（A）のプロセスをたどれば，ノナナールがア  

ゼライン酸と共に生成する。この機構はアゼライン酸が筑波地域の大気粉じん中に他のジカルポ  

ン酸よりずっと多く存在することから既に著者らが提案している4〉ものである。このようにノナ  

ナールとアゼライン酸の両者が環境中に多量に存在するということはこの脂質の反応が実際に起  

こっていることを支持するものである。しかし，ノナナール以外の一連のアルデヒドの生成を脂  

質類の反応によってただちに説明することはできない。   

4 まとめ   

本研究において，隠岐島の大気中に中級アルデヒド頬がppbレベルで存在することが明らかと  

なった。このことは，グローバルな大気の有機物質を問題にする際，重要となる可能性がある。  

それらの起源や挙動を明らかにするためにさらにデータを集積する必要がある。  

引 用 文 献   
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atmospherebyeapl‖arygaschrorrlatOgraPhywilhacryogenicprcconcentrationLAnal．Sci．，2、571－575．  

2＝utler、F・（1986）＝＾nalysisororganiccompounds（VOC）intheわrestairofthe50uthernblaekr。reSt．   
Chemosphere，8，985－992．  

3）Greenberg，J・P・and P・Rr Zimmerman（1984）＝Nonmethane hydrocarbonsin remote tropical，   
COntinenlal，andmarineatrnosphere・J．Geor）hys．Res．．S9（D3），4767－4778．  
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要 旨   
日本列島の北緯28qN～44もN，東経129qE～143もEの間の大気の清浄な主として山岳地域  

11地点においてオゾンのモニタリングを数年聞達続して行い，日本列島ほぼ全域のバック  

グラウンド地域のオゾン濃度及びその季節変動等を明らかにした。   

本研究で得られた日本列島におけるバックグラウンドオゾンの挙動は次のとおり盤あ  
る。   

八甲田山，乗鞍岳，八方尾根，八満山 大台ケ原，十種ケ峰，三郡山及び奄美大島にお  

けるオゾンの長期モニタリングの結果．日本列島では例年4，5月にオゾン濃度は最高値を  

示すことが明らかとなった。4，5月には月平均で50kkb以上となり，八甲田山，乗鞍岳な  

どでは60ppb以上も記録している。また，この時期には1時間値で100ppbを超すことも  

しばしばあった。大気汚染地域での最高濃度が7，8月の夏期に記録されるのと大きな遭い  

を示している。   

最近の成層圏オゾンの減少は対流圏オゾンの上昇をきたすものと推測されているが，八  

甲田山での昭和58年4月～63年3月までの5年間及び八方尾根，十穐ケ峰での昭和60年  

4月～63年3月（八方尾根は昭和60年7月から）までの3年間の経年変化を月ごとにみる  

とその変動は大きいが，増加あるいは減少と見なせる傾向は現れていない。日変化につい  

て見ると混合層上部にある山岳地域の八甲田山，乗鞍岳，八方尾根では年間を通じて昼間  

が低く，夜間に高い日変化パターンを示しているが，混合層内の六か所村，母子里などで  

は，昼間が夜間より高い日変化パターンとなっている。八満山，筑波山，十穐ケ峰，三郡  

山などの人為汚染の影響が少し現れる地域では，そのために夏季に昼間の遅くにやや高く，  

夜間から早朝が低い日変化パターンとなっている。  

l．国立公害研究所 計測技術部 〒3け5 茨城県つくば市小野川Ib番2   
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Atmospheric EnYironmenL Division．thc NalionaL［nstilute for Environrnerlta】Studies，Onogawa】6－21  

Tsukuba，Ibaraki305Japan．  
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溝口次夫ら  

Abstract  
Backgroundozonedatamonitoredatthecleanremotesites（11stations）inthe  

Japanlslandsbetweenlatiludes280N and44凸N，longitudes129qEand143□Econti－  
nuouslyforseveralyearswereanalyzedandtheozoneconcentrationsandvariations  

inthecleanatmospherenearlythroughouttheJapanlslandshavebeenmedeclear・  
Theresultsoflong－termmOnitoringofozoneatMしHakkohda．Mt▲Norikura．  

Mt．Happoone．Mt，Yamizo，Mt．Odaigahara，Mt，Tokusagamine，Mt・Sangun and  
Amamilshandhaveshown that the ozoneconcentratjon overtheJapanIslandsis  
highestinAprilandMayeveryyear．1nAprilandMay，amOnthlyaveragevalue  
exceeds50ppb，andparticularlyatMt，HakkohdaandMt．Norikurathevaluesover  
60ppbhavebeenreported．1nthisperiod，aOne－hourvaluesometimesexceedslOOppb・  
Thisisdifferentverymuchfromthebehaviorinairrpo11utedareaswherethehighest  
concer旺ratior】l▼aluejsreportedir）5u】¶mer．  

Itisassumedthatrecentdecreaseofthestratosphericozonecausesincreaseof  
thetroposphericDZOne，However，lookingatannualchangeatHakkohdaduring丘ve  
years，April1983toMarch1988，andatMt・Tokusagamineduringthreeyears・April  
1985toMarch1988，foreachmonth，nOtendencyregardedasincreaseordecreaseis  
found，WIlilethevaria仁ねnis】arge．  

AsforthediurnalvariationatMしHakkohda，Mt．NorikuraandMt．Happpoone  
itspatternshowslowvaluesindaytimeandhighvaluesinnighttime・  

On the other hand，in the areas such as Mt．Yamizo，Mt．Tsukuba，Mt・  
TokusagamineandMt．Sangunwhereinfluenceofanthropogenicpollutionappearsa  
Jittle，thediurnaIvariationduringsummerissuchthatvaluesaresligh亡Iyhighinthe  
evenlngandlowinthenight．  

Withthisstudy，behaviorsofthebackgroundozoneovertheJapanlslandshave  
mostlybeenmadeclear．  

1 はじめに   

対流圏下風地上付近のオゾンはその濃度，暴露時間に応じて人体，動植物，さらに建築構造  

物などに損傷を与える。一方，成層圏に存在するオゾンは太陽光の紫外線を吸収して地上へ到達  

する紫外線量を調節し卜地球上の生命の安全を保護している。このようにオゾンはその存在する  

空間によって功罪両方の役割を果たす複雑な分子である。また，対流圏下層では，その起源も自  

然起源と人為起源の両方のオゾンが混在している卜3’。   

大気汚染の分野ではロサンゼルススモッグの発生以来，自動車，工場などの人為起源から排出  

されるNO＃，HCなどが光化学反応によって、二次的に生成する光化学オキシダント（主として  

オゾン）が重要であった4‾㌔しかし，最近の南極域におけるオゾンホールの発見は成層圏オゾン  

の減少を警告している6‾8’。   

オゾンは対流圏下層においてはその高濃度が，成層圏においてはその減少が問題となる。しか  

も，対流圏下層のオゾンは地域により，季節によって成層圏からの侵入の比率が異なると推測さ  

れている。オゾンの成層圏，対流圏を含めたグローバルな動態を解明するためには，人為起源汚  

→1C10一   



日本列島のバックグラウンドオゾン濃度ヒその変動   

染の影響の少ないバックグラウンド地域でモニタリングを行い，汚染の影響を取り除いた変動の  

実態を明らかにしておくことが基本的に重要である。   

本研究では，日本列島全域を；わたって大気の清浄な地点を選んでオゾンの長期連続モニタリン  

グを行い，バックグラウンドオゾンの動態を解析した。   

2 測定地点の選定と測定法   

2．1測定地点   

オゾンは硫黄酸化物，窒素酸化物などの汚染物質と異なり，自然起源による比率，すなわち，  

成層圏あるいは対流圏上部から降下する畳が多いと推定されている。図1に地上付近のオゾンの  

起源を示す。オゾン大気汚染地域では工場，自動車などから排出される窒素酸化物，エアロゾル  

などによって対流圏下層で消滅し，地上付近まではほとんど到達しないと考えられる。したがっ  

て，汚染地域での対流圏下層では人為起源による窒素酸化物，炭化水素類等の光化学反応によっ  

て生成するオキシダント（オゾン）が支配的となる。対流圏下層で光化学反応によってオキシダ  

ントが生成される気象条件と成層圏からのオゾンが対流圏下層へ侵入する気象条件は一致する場  

合が多い。すなわち，高気圧圏内で高温，低湿度がその条件となる。対流圏下層の光化学反応に  

よって生成するオキシダントの存在する地域では，それぞれの影響の大きさを見積ることは現在  

のところ困難である。したがって，それぞれの寄与を正確に把握するためには，人為起源汚染の  

影響のない地点を選んでモニタリングする必要がある。しかし，日本列島内で人為汚染の影響の  

① 近くの汚染地域で生醍したもの  

1．堵界層内での光化学   

反応による生成  

垣）遠くの汚染地域で生成したもの  

が長辞巨離輸送してきたもの  

地上付近のオゾン   

④ 成層圏からの降下によるもの  

Ⅱ．成層圏、対流圏上層  

からの輸送  

㊥ 対流圏上層で光化学反応によ  
り生成したもの  

図 1地上付近に存在するオゾンの起徴  
Fig．10riginsofsurfaceozone  
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消口次夫ら   

全くない地点を選定することは困難であり9），その条件に近い地点として大部分は山岳地域に選  

定することになった。   

日本列島全域の大気の清浄な地域のオゾン濃度レベルとその変動を解明するために，北海道，  

東北，北関東，中部，近畿，中国及び九州地方の主として山岳地域にモニタリング地点を選定し  

た。   

大気のバックグラウンド地点選定の問題点は，人為起源汚染の影響の少ない地点ほどモニタリ  

ングには困難が伴うことである。本研究では長期間連続したモニタリングが必要であるため，測  

定機の設置場所（建屋内），電源が必要であることから局所的な汚染を完全に免れることはできて  

いない。したがって，WMO（World Meteorologica10rganization）が提唱しているベースラ  

インステーションから1D）はかなりレベルが低くならざるを得なかった。表1に選定したオゾンモ  

ニタリングステーションの位置，特徴などを，図2に日本列島内でのステーションの配置を示し  

た。   

母子里は名古屋大学空電研究所母子里観測所をモニタリング地点とした。オゾン計設置地点は，  

・一。J  

ll  
∠プ′  
¢   

図 2 オゾンモニタリング地点の配買図  

Fig．2 Locationsofremotestationsselectedforstudy  
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日本列島のバックグラウンドオゾン濃度とその変動   

表 1オゾンモニタリング地点の概要  

TablelSummaryofmonitoringstations  

地 点  経 度（N） 経 度（E）  高度（m）  測 定 期 間  地理的条件など  

北海道北部の原野の盆地内  
に位置している。北海道で  

も最も気温の低い地域であ  
る∩  

母子里  44ケ15′  142□け  

全国の大気汚染観測ステー  
2 （本調査以前から測定）（1） ションの中で最も大気の消  

浄が地点と考えられる。  
六ヶ所村  40q57′α）′′ 141022′00′′  

本州最北部の山岳地域でこ  
こで選定されたステーショ  
ンの中では最も大気の清浄  
な地点と考えられる。  

関東平野北端の山岳地域の  
南動こ位置している。  

関東平野のはぼ中央部にあ  
り，八満山と東京とのほぼ  
中間に位置している。  

中部山岳地域の北辺にあ  
り，乗鞍岳に変わって設置  
された。  

中部山岳地域の代表的な山  
で，本プロジェクトのス  
テーションでは最も高い地  
点に位置している。  

近畿地力では最も大気の清  
浄な地域と考えられる。  

山口県と島根県との県境付  
近にあり，中国地方では最  
も大気の清浄な地域と考え  
られる。  

福間県太宰府の近くに位置  
している。福岡市からもそ  
れほど遠くない。  

奄美大島北部の丘陵地に位  
置している。   

八甲田山  40041′42′′  王40051′44′′  1，324  1983．4～  

八満山  56●55′37′′ 140ら1（）′j5′′  

筑波山  36凸】3′22′′ 140006′06′′  

900  】9B4．10－、一】98B．3  

紬9  19S6．4～  

八方尾根  j6041′6j′′ 】37D48′13′′  1．840  1985，7′・・′  

乗鞍岳  36007′  137■〕j′19′′  2，876  】983．7′、－1985．6  

大台ヶ原  34凸1j′48′′ 】36。1】′00′′  l，（X略 （1985．6～1987．】2）（2〉  

十種ヶ峰 〕4027′00′′ 】3ド4l′4Z′′  

三郡山  53●33′00′′ 130q35′09′′  

奄美大島  28凸23′24′′ 1290j3′08′′  

920   】98ら．4へノ  

298 （1985．6～   ）（3）  

注）（1〉青森県の大貿汚染常時監視ステーション  

（2〉環境庁が実施  

〉1985．6～19紙】2は環境庁が実施   

北海道中央部から北寄りの北海道大学の演習林内である。北海道でも最も気温が低くなるところ  

で標高約300mに位置している。周辺は数kmの盆地となっており，内陸部混合層内でのバック  

グラウンド地域のオゾンの挙動が把握できる地点である。   

八甲田山はロープウェーの山頂駅の建屋内に設置しているが，建屋の暖房の排気等局所的な汚  

染影響が風向によっては避けられない。ロープウェー下の駐車場（標高差600m）からの排気ガス  

の影響も夏季には考えられる。六ヶ所村は八甲田山の対照地点として利用している地点で，青森  

県の大気汚染観測ステーションの一つである。この地点は，我が国の大気汚染観測ステーション  
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として全国の自治体が設置している中で人為起源汚染の影響が最も少ない地上のステーションと  

考えられている。   

乗鞍岳は本プロジェクト研究で実施したモニタリング地点の中では最も高い位置にある（標高  

2，876m）。オゾン計設置場所は東京大学コロナ観測所である。この地点も夏季には下方からの自  

動車排気ガスの影響が考えられる。また，局所的な汚染の影響，例えば，自家用発電設備の影響  

なども避けられない。   

八方尾根は山小屋に設置しているため人為的な汚染の影響は季節によっては避けられない。八  

甲田山，八方尾根，乗鞍岳のモニタリング地点は混合層の上部に位置しているので，混合層上部  

のバックグラウンドオゾンの挙動の特徴が把握できる。また，これらの地点は他の地点に比べて  

大きな汚染源からの距離が数百kmあるため，人為起源汚染の直接の影響は受けないものと考え  

られる。   

八構山は，東京の中心部から約150km離れた北関東の北端に位置している。オゾン計は日本電  

信電話（株）の無線中継所内に設置した。山頂（標高1，024m）から約100m稜線を下った地点に  

ある無人の中継所であり，局所的な汚染の影響はほとんど受けない。ただし，周辺道路からの自  

動車排気ガスの影響は避けられない。   

筑波山は八満山と東京とのほぼ中間にあり，南関東からの気流の解析のためにオゾン計を設置  

した。気象庁筑波通信所のアメダスステーションと同一地点で山頂（標高876m）に位置している。   

大台ケ原は大峰山系の山腹（標高1，006m）にある無人小屋に設置している。春から秋までは道  

路を走行する自動車の影響を受けるが，冬季は局所的な影響は全く受けない。   

十種ケ峰は山口県青少年野外活動センター（標高530m）内に設置しているため展所的な汚染の  

影響は避けられない。また，瀬戸内海沿岸の汚染地域からの距離も数十kmと短い。   

三郡山は山頂付近（標高920m）の福岡県の無線中継所にオゾン計を設置した。局所的な汚染の  

影響は少ないが，福間市街地からの距離も短くその直接の影響も当然考えられる。   

奄美大島は標高300mで母子里と共に地上の大気の清浄な地域のバックグラウンドオゾンの  

挙動が把握できるものと考えられる。気象庁名瀬候所の高層観測所にオゾン計を設置している。  

名瀬市街地など周辺の汚染の影響は避けられない地点である。   

2．2 使用したオゾン計   

地上オゾン，オキシダントのモニタリングにはヨウ化カリウム法，化学発光法，紫外線吸収法  

に基づく自動測定機が実用化されている11）。このうち，ヨウ化カリウム法による自動測定機は大気  

汚染防止法に規定されているオキシダントと常時監視の測定法となっているため，全国の約  

1，000局の観測ステーションで使用されている。またWHO（World Health OrgaTlization）の  

オキシダントの選定測定法になっている12）。しかし，ヨウ化カリウム法は湿式法であり，試薬溶液  

の調製等十分な維持管理が必要である。したがって，長期間無人運動となるバックグラウンドス  
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テーションでは使用に問題がある。また，妨害物質も多く温度影響などもあり，それによる誤差  

は無視できない13）。本研究では六ヶ所村以外は本方式の測定機を使用していない。化学発光法は選  

択性もよく精度，感度共に優れているが，エチレンガスを必要とするなど維持管理に多少問題が  

ある。したがって，本プロジェクトでは維持管理が最も容易で精凰感度共に安定している紫外  

線吸収式オゾン自動測定機を採用した。本方式は全国で用いられているヨウ化カリウム法による  

自動測定機校正のための二次標準装置としても用いられている。また，本方式はGMCC（Ge。＿  

PhysicalMonitoringforClimaticChamge）プロジェクトのマウナロア，バロL，サモア及び  

南極点（アムンゼン・スコット）でも用いられており10年以上の実績がある14）。1982年に昭和基  

地でも1年間連続運転し，使用前後のキャリブレーションの結果はほとんど変化がなかったこと  

を確認している15▼16〉。測定値は高度補正を行い17㌧測定値を地上の状態に換算している（本報告  

「Ⅰ卜3中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度」参照）。八甲田山における紫外線吸  

収方式のオゾン自動測定機とヨウ化カリウム法によるオキシダント自動測定機の1か月間の並行  

運動の結果はよく一致していることを確認している（本報告苔「Ⅰト2八甲田山におけるバックグ  

ラウンドオゾンの挙動」参照）。   

2．3 オゾン計の校正   

オゾン計はモニタリングを開始する前，国立公害研究所のガス校正室において以下に述べる気  

相遁走法によって校正を行った。なお，気相滴走法による校正は2～数年の間隔で行っているが，  

現地におし）てもヨウ化カリウム法を用いた動的校正を年に1～数回行っている。   

次に気相滴定法によるオゾン計の校正方法を述べる。気相滴走法（GPT：GasPhaseTitration  

）は標準ガス発生装置（流量比混合型気相滴定装置付），ゼロガス発生装置．窒素酸化物測定装置  

（化学発光法）及び一酸化窒素標準ガス（窒素バランス）から成る機器及び標準ガスを図3のよ  

うに接続して校正装置としている。校正の手順は次のとおりである。  

1）各機器は図に示す様な接続を行い，十分な暖気運転後，ゼロガスを導入し，窒素酸化物測  

定装置及びオゾン測定装置のゼロ校正を行う。   

2）濃度93・5ppmの窒素バランスの一酸化窒素を標準ガス発生装置で，450ppb前後に希釈  

し，十分指示が安定した後に窒素酸化物測定装置の校正を行う。   

3）気相滴定装置のオゾン発生装置により200ppb前後のオゾンを発生させ，窒素酸化物測定  

装置の指示が安定するのを確認し，NOの指示の低下から，オゾンの発生量を確認する。   

4）標準ガスの供給を止め，オゾンのみを供給し，窒素酸化物測定装置の指示がすべてゼロに  

なり，オゾン測定装置の指示が安定した後，オゾン測定装置を校正する。   

窒素酸化物測定装置のスパン値が大きくずれている場合には，気相滴定を行う前に再度，1）及  

び2）の操作を繰り返し，スパン調整によるゼロ点の変動を確認の上再校正した。オゾン測定装置  

のスパン偵は，1ppmであるが，より実際の測定値に近いところで校正を行った。  
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図 3 気相滴定法によるオゾン計の校正手順  

Fig．3 Schematic diagram of calobration procedure for ozone  

analyzerbyGPT  

この気相滴定による校正の精度は，用いたNO棟準ガスの値が正しいとして，流量比混合法に  

用いるマスプローコントローラーの精度，及び窒素酸化物測定装置の測定精度に依存する。   

3 結果と考察   

3．1年変化について   

本研究ではオゾンのモニタリングを開始した時期がそれぞれ異なる（表1）ため，全ての地点を  

同様には扱えない。最も長期間の測定は八甲田山で1983年4月からすでに5年間実施している。   

このうち八甲田山，乗鞍岳，八方尾根，八満山，及び十種ケ峰のモニタリングの結果の月平均  

値，1時間の月最高値及び月最小値の長期変化を図4に示す。   

これらの結果によると各地点において濃度レベルは異なるが，毎年月平均値の最高値は4月又  

は5月に現れ，最小値は7～11月に現れる。最小値は7，8月が多いが年により，地域により異な  

り最高値ほど明確には現れていない。最小値が7月としてしゝる小川らの報告とはやや異なってい  

る18〉。Sir）ghら19‾21）のモニタリングによる北米各地域，マウナロアなどは，月平均偵の最高値が  

3～5月，最小値が7～12月であり，本プロジェクトの結果ほどピークは明らかではないが，パター  

ンは類似している。したがって，この結果は，北半球中緯度地域（300N～500N）のバックグラウ  

ンドオゾンの平均的な季節変動の特徴と考えられる。これまでのモニタリング結果に基づく日本  

列島全域でのバックグラウンドオゾンの年変化パターンとその濃度レベルは園5に示される範囲  

となる。各モニアリンブステーションの春季の高濃度の出現は八甲田山，十種ヶ峰，三郡山など  

の高層の気象データとの照合によってほとんどの場合，高気圧圏内の中心及び後面での下降気流  

によるオゾンの対流圏下層への侵入によるものと判断されるZ2‾25）。これはSinghらの解析結果と  

も一致している20〉。   

気象庁が札幌，筑波，鹿児島及び那覇の4地点で観測しているドプソン分光々度計の約20年間  
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C）八方尾根  
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図 4（つづき）  

Fig．4（Continued）  
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図 5 日本列島におけるバックグラウンドオゾンの年変化と濃度レ  

ベル模式図  
Fig．5 Aschematicofseasonalozonevariatinsotremotesitesof  

Japan  

の平均年変化26）によると月平均値の最高値は3～5月に現れ，以後減少し8～11月に最小値を示  

している。ピークの位置のずれなどはあるが，巨視的にみれば日本列島付近では各地点の地上の  

バックグラウンドオゾン濃度の年変化は，オゾン全量の年変化パターンヒ類似している。   

気象条件から見れば各モニタリング地点ともに北又は西風が支配的である冬季，春季はオゾン  

濃度が高く，梅雨前線が北上して南風が卓越する梅雨明けからオゾン濃度が低くなる。これは  

NIMBUS7の観測による全地球規模のオゾン全量の変動からも理解できる6）。経年変化は長期間  

で5年間，短いところでは1年間程度のモニタリング値しかないので明言できないが，八甲田山  

（5年間の測定値）及び八方尾根（3年間の測定値）における全モニタリング期間中の各月ごとの  

総月平均値を基準値（0）とし，それに対して両地点の各年の各月ごとの平均値のずれの大きさを  

百分率で示したものが図6である。これによると変動幅は大きいが増加あるいは減少傾向は明確  

ではない。成層圏オゾンの減少は対流圏オゾンの増加を導くと異われているが，現在までの本研  

究での地上のバックグラウンドオゾンの測定結果からは明らかではない27・28）   

3．2 月変動について   

図7に八甲田山八方尾根及び十種ケ峰の1986年1～12月までのオゾン濃度の時系列変化を示  

す。これによると秋から冬（11～2月）にかけてはほとんど濃度レベルに変動なく安定している。  

3～5月にかけては平均濃度も高くなるが変動も大きくなる。6～8月には平均濃度は低くなるが地  
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′（0は3年間の平均値）  

814 さ14 ‥  
，  

l 

7 。  

、 －   － －  ∴   

図 6 オゾン濃度の平均値の偏差  

Fig．6 MonthlydeviationsofOzoneconcentrationat  
Mt．HakkodaandMt．Happo   

点によって変動の大きいところがある。夏季の変動の大きい地点，十種ケ峰，大台ケ原，八満山  

筑波山，三郡山はいずれも大気汚染地域からの汚染成分を含んだ気団の移流による現象と考えら  

れる。これらの地点では，汚染地域周辺で現れた光化学オキシダントが数時間遅れて現れること  

になり，通常夕方から夜間にかけて高濃度になるパターンとなっている。   

3．3 日変化について   

図8に八甲田山，六ヶ所村，八方尾楓八満山十種ヶ蜂，三部山及び奄大島の季節ごとの日  

変化を示す。これによると日変化パターンは八甲田山乗鞍島八方尾根とその他の地点とでは  

大きく異なる。混合層上部にあるこれらの地点では昼間濃度が低く，夜間高くなる日変化を示す。  

これは，昼間混合層内からのオゾン濃度の低い気団が上昇気流によってモニタリング地点に到達  

し，夜間は下降気流となって上空からのオゾン濃度の高い気団が覆うためと推測される。   

一方，混合層内の各モニタリング地点では，その地点の大気汚染レベル又は地形条件によって  
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図 7 オゾン濃度の月別変動  

Fig．7 TirneseriesozonevariationsatMt．Hakkoda，Mt．Happo，  

Mt，Tokusagaminein1986  
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図 7（つづき）  

Fig．7（continued）  
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8607  86ロl  八方尾根  
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図 7（つづき）  

Fig．7（continued）  
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異なるが，通常昼間高く夜間が低くなる。これは昼間は，鉛直方向の混合によって混合層上部か  

らのオゾンの下降があるが，夜間は上下方向の混合がなくなるため，オゾンの消滅要因だけとな  

る。また，昼間は対流圏下層内でのオゾンの生成が見込まれる地点もある2g・30）。   

本研究で実施した日本列島各地域のバックグラウンドオゾンのこれまでのモニタリング結果の  

考察に基づいて作成したオゾンの日変化パターンとの模式図を図9に示す。   

対流圏下層のバックグラウンド地域でのオゾンの日変化は，図9に示す3つの型に分類できる。  

ト型は昼間，夜間のオゾンの濃度に変動がほとんどない型で混合層上部の自由大気中，また，混  

合層内で人為起源汚染の影響がほとんどなく，夜間に逆転層で閉ざされない地域，すなわちオゾ  

ンの供給と消滅のバランスがとれている地点で現れる。南極昭和基地が典型的であるが，本研究  

のモニタリング地点では奄美大島がそれに近い。1f型は大気汚染地域のパターンと同様であるが，  

6  8  10 12 14 16 18  20  22  24                                              1■ヽ・■  

b）六ヶ所村 ぐ87の平均値）   

PPb  
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2  4  6  8 10 12 14 16 18  2（1 22  24  
hour  

図 8（つづき）  

Fig．8（continued）   

汚染地域に比べ昼間は低く，夜間は高く，したがって，昼間と夜間の濃度差がかなり小さい同類  

の型である。この型は混合層内の大気の清浄な地点の典型的なパターンであり，昼間は鉛直方向  

の混合によって上層のオゾン濃度の高い気団が入り込むため高くなるが，夜間は混合層上部から  

の侵入はなく，地上付近での消滅だけとなりオゾン濃度は低くなる。この型には，母子凰六ヶ  

所村，十種ケ峰などが該当する。lII型は混合層上部の大気の清浄な地点，山岳地域の典型的なパ  

ターンである。昼間は上昇気流によってオゾン洩度の低い大気が流入しオゾン濃度が低く，夜間  

は下降気流のため上空のオゾン濃度の高い気団に督われて墳度レベルが高くなる。八甲田山，乗  

鞍岳，八方尾根の日変化がこの塾になる。Singhらの報告ではこの分類は示されていないが，マウ  

ナロアもこの型に属する。以上を要約すると次のようになる。Ⅰ型に人為起源汚染の影響のない  

オゾンの日変化で，平垣な地形で逆転層などの起こらない地域のオゾンン濃度である。ⅠⅠ型は大  

ー116一   



日本列島のバックグラウンドオゾン濾度とその変動  

オ
ゾ
ン
濾
度
 
 

オ
ゾ
ン
濁
度
 
 

オ
ゾ
ン
濃
度
 
 

図 9 バックグランドオゾンの日変化模式図  

Fig■9 Aschematicofdiurnalozonevariationsatcleanremotesites  

気の清浄な地域の混合層内の地点で，昼間は上下の混合が大きいため高濃度となるが，夜間は上  

空からの気団の流入はなくオゾン濃度は低くなる。lII型は大気の清浄な山岳地域の日変化パター  

ンで昼間はオゾン濃度の少ないあるいはオゾンを消滅させる要因を含んだ上昇気流によって，夜  

間よりオゾン濃度が低くなる。  

4 まとめ  

日本列島の大気の清浄な主として山岳地域において数年間にわたってオゾン濃度の連続モニタ  
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リングを行い，その測定データを解析することによって，日本列島を覆う地上付近のバックグラ  

ウンドオゾンの挙動を明らかにした。  

（1）日本列島ではバックグラウンドオゾン濃度の月平均値は4月又は5月に最高値を示し，  

7～11月に最小値をもつ年変化パターンを示している。  

（2）八甲田山乗鞍岳，大台ヶ原では我が国の光化学オキシダントの環境基準値（1時間値で  

60ppb）を4，5月には月平均値で越すことがある。  

（3）1時間値は八甲田山，乗鞍岳などで4，5月にしばしば100ppbを越しているが，西ドイ  

ツのツグスピッツ，カリフオルニア州のサンタロ「ゼに出現した成層圏からの直接の降下と考え  

られるような高濃度はこれまでのモニタリングでは現れていなしゝ31）。  

（4）各モニタリング地点の4，5月の高濃度の原因は，高気圧圏内での下降気流による対流圏  

上部からの侵入によるものと推測される。  

（5）八甲田山，乗鞍岳，八方尾根以外のモニタリング地点ではいずれも対流圏下層の人為起  

源汚染の影響が夏季にしばしば現れている。  

（6）バックグラウンドオゾンのモニタリング地点は，その地理的条件，高度等によって特徴  

的な日変化パターンを示している。   

以上が本研究で明らかになったバックグラウンドオゾンの動態であるが，今後さらに次のよう  

な課題を解明する必要がある。  

（1）八甲田山，乗鞍岳などの昼間のオゾン濃度の低下の要因を定量的に明らかにすること。  

（2）各地点のオゾンの起源の比率を季節ごとに定量化するためのモデルを構築すること。  

（3）対流圏下層からの長距離輸送のモデル化を行うこと。  

（4）成層圏からのオゾンの降下のメカニズムをモデル化すること。  

（5）成層圏オゾン量の推定を地上のバックグラウンドオゾン濃度によって行うための解析を   

行うこと  

などである。  
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Ⅰ卜2  八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

Behaviorof】主ackgrollndOzomeatMt．Hakkoda  

早狩 進1・梅原 茂2・3・吉田 毅4・溝口次夫5  

SusumuHAYAKARIl，ShigeruUMEHAHA2・3，TsuyoshiYOSHIDA4，  

andTsuguoMIZOGUCHl5  

要 旨   
本州副ヒ端の山岳地域，八甲田山の標高1，324mの地点で，1983年4月からオゾンの連  

続モニタリングを実施し，対流圏下層，北緯40度付近のバックグラウンドオゾンの動態を  

検討した。   
対照地点として，水平方向約55km北東の六ヶ所村尾雲糾、学校のオキシダント濃度を解  

析に用いた。また，短期間ではあるが，八甲田山においてオキシダント濾度及び窒素酸化  

物濃度の測定を行った。解析には，同地点の気象要素（風向，凧風気温，湿度）及び気  

象庁の高層気象データを用いた。   
本研究によるバックグラウンドオゾンの挙動の解析結果は，以下のとおりである。  

（1）八甲田山のオゾン濃度は，5か年間のモニタリングの結果，毎年春季4，5月が月平  

均値で最高値を示し，7，8月が最低となる一山型の年変化パターンを示している。  

（2）八甲田山のオゾン濃度の日変化は，昼間が夜間より低くなる日変化パターンを示す。  

（3）オゾン計とオキシダント計と並行試験の結果は，極めてよく一致しており，相関係  

数は0．9錮となっている。八甲田山では，オゾン以外のオキシダントはほとんど存在して  
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早狩 進ら  

いないことを示している。  

（4）窒素酸化物は，一酸化窒素，ニ酸化窒素とも極めて低く，人為起源汚染の影響が非  

常に少ないことを示している。  

（5）春期に高濃度を示すときは，高層の気象データから，上空の乾燥空気の沈降が認め  

られ，成層圏オゾンの寄与が推定される。  

一方，地上の六ヶ所村では，逆に，昼間が夜間より高い日変化パターンを示している。  

Abstract  

Thebehaviorofthebackgroundozoneatthelowerlayeroftroposphereat408N  

wasstudied，uSingthedataofozoneconcentrationcontinuouslyobtainedsinceApril  

1983atthealtitudeofl，324matMt．Hkkoda．thenorthmostmountainousregionof  

Honshulsland．Asareference，theoxidantconcentrationatObuchiPrimarySchool  

ofRokkashoVillagelocatedabout55kmnortheastofthemonitoringstationwasused  

intheanalysis．1naddition，COnCentrationsofoxidantandNOxweremonitoredfora  

Short period at Mt．Hakkoda．Meteorologicalfactors（wind direction，Wind speed，  

temperature andhumidity）at Mt．Hakkoda and the aerologicaldata ofJMA were  

used．  

Theresults are summarized asfollows：  

（1）The seasonalvariationoftheozoneconcentrationatMt．Hakkodaforthe貝ve  

yearsshoweda“one－peak”prohle．i．e．，itsmonthlymeanbecomesmaximuminApril  

andMayandminimuminJune andAugust．  

（2）Thediurnalvariationshoweda11almostnatpatterninautumnandwinter，but  

insprlngandsummer，itishighinthedaytimeandlow atnighttime．In Rokkasho  

Vi11age，0Iltheotherhand，Whichislocatedalmostatthesealevel，theconcentration  

ishigherinthedaytime，  

（3）The para11elmeasurement of oxidants by ozone meter aTld oxidant meter  

yielded fairlygood correspondence，thecorrelation coe庁1CientbeingO．980．Itshows  

that oxdantsexcept ozoT］ehardlyexjstatMt．Hakkoda．  

（4）TheverylowconcentrationsofbothNOandNO2impliesthatMt．Hakkodais  

verylittlein軋1enCedbythehuman－Originpollutants．  

（5）Theaero】ogjca】datashoⅥr5thatthedr）rair－maS5intheupper】a）′erisdetected  

whentheconcentrationishighinsprlng，WhichimplleSaCertaincontributionofthe  

StratOSphericozone．   

1 はじめに   

青森県は，光化学スモッグ発生地帯から遠く離れているにもかかわらず，八戸市内（9局）や非  

汚染地域の六ヶ所村尾鮫（1局）の大気汚染常時測定局において，毎年のように，春季に光化学オ  

キシダントの高濃度現象が観潮されていた。   

ジェット気流の折れ込みに伴う成層圏オゾンの沈降がその原因であると考えられているが，平  

地における光化学オキシダントデータと気圧配置との関連を調べた解析では，移動性高気圧の後  

面で高濃度が観測されることが多いと報告されているl）。  
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しかしながら，平地の地上付近では，逆転層下における一次汚染質による分解等によって，成  

層圏由来のオゾンの挙動が不明確になる恐れがあるため，オゾン分解の要因が少なく，より成層  

圏に近い場所として八甲田山田茂氾岳（以下八甲田山とし）う）を選び，1983年4月よりオゾンの  

バックグラウンドモニタリングを開始した2・㌔   

これまで得られたモニタリング結果について，六ヶ所村尾味小学校局（以下尾較局としゝう）の  

常時測定データ及び高層気象データを基に解析を行った。   

2 モニタリング地点   

モニタリングを行った八甲田山田茂粘岳（1，324m）は，八甲田連峰の最高峰八甲田大岳（1，585  

m）の北西側に位置し，八甲田ロープウェイ山頂駅以外には人家が存在しない。   

一番近い自動車道としては，標高差約600m水平距離約2，300m離れたロープウェイ山麓駅付  

近を通る県道がある（図1，2）。  

3 モニタリング方法  

オゾン計等は，山頂駅の電気室に設置し，毎月1回点検及びデータ回収を行った。   

3．1オゾン計   

オゾン計は，紫外線吸収法のTUV1100型（東京工業（株）製）を用い，同型機を予備機として  

保有した。データは高度補正（本報告Il3「中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度」  

参照）を行っている㌔  

園 1調査地点図  

Fig，1LocationofsamplingpointsofHakkodaandObuchi  
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図 2 八甲田山周辺国  

Fig・2 MapoftheHakkodanearthesamplingpoint  

3．2 気象計   

山頂駅には，ロープウェイの運行管理上不可欠な強風型風向風速計が設置されているため，そ  

のデータを用いた。  

1986年5月からは，新たに温湿度計（（株）小笠原計器製作所製）をカロえ，比湿の評価が行える  

ようにした。   

3．3 オキシダント計   

オゾン計の設置直後の1983年4～6月の期間，ヨウ化カリウム掛こよるオキシダント計（OX）  

07型，京都電子工業（株）製）を用い，オゾン計との併行試験を行った。   

3．4 窒素酸化物計  

1986年4月～1987年6月まで，化学発光法による窒素酸化物計（GLN－31型，電気化学計器  

（株））を用い，窒素酸化物の連続測定を行った。  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

4 結果と考察   

4．1八甲田山の気象   

山頂駅は，地形の影響で東成分の風が少なく，年間を通じて西成分の風が卓越している。年間  

の平均風速は7・4m／sとなっており，尾駁局に較べて1．8倍の強さであった（図3）。   

風は春先に強く，8月頃に一番弱くなる。1986年5月に10分間平均36m／sを記録している。   

尾駁局は，6，7月に偏東風（ヤマセ）の影響を受けて低温となるため，八甲田山の気温の方が  

高くなっている（図4）。   

4．2 オゾン以外の測定結果   

オゾンが高濃度を示す期間の窒素酸化物計のデータによると，一酸化窒素の最大値3ppb平均  

値Oppb，二酸化窒素の最大値5ppb平均値1ppbと，ほとんど無視しうる低濃度であった個5）。  

S  

風配図  
最多風向WNW  

S  

風配図  
最多風向WSll7  

l  

＼ ／／ 20 

．Om／s  

、＼く江ごノ  

S  

風向別平均風速分布図  
全期間平均4，1m／s   

尾ち絹（1986．4．1～19即．3．31）  

S  

風向別平均風速分布図  
全期間平均7．4m／s  

八甲田山（1986．4，1～1987．3．31）  

図 3 八甲田山と尾醍局の風向風速の比較  

Fig．3 Comparison with the averaging wind speed calulated  
everywinddirectionsatHakkodaandObuchionApril，  
1986～31March，1987  
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囲 4 八甲田山と尾鮫局の月平均気温の年変化  

●一八甲田気温， □▲尾ち安気温  

Fig．4 Yearlychangeoftempraturein1986  

p p b  

1Z Z412 Z412 Z412 241Z 2412 24 時  

1986年5／30～6／4  

図 5 八甲田山の0。，NOズの時刻推移  
八甲田03、・八甲UNOズ  

Fig，5 DiurnalvariationsoftheconcentrationsofO3and  

NO，atHakkodaon30May～6June，1986   

オゾンが高濃度を示す期間に設置したヨウ化カリウム法によるオキシダント計のデータをY  

（ppb）とし，紫外線吸収法によるオゾン計のデータをX（ppb）とおくと，  

Y＝0．998Ⅹ＋0．2 （n＝34，r＝0．980）  （1）  

と，回帰式は良く一致しており，オゾン以外の光化学反応物質は含まれていないことを確認した  

（図6，7）。  
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P P b  

図 6 八甲田山の0ち，0Ⅹの時刻推移  
一八甲田0ユ， ＝一八甲田OJ  

Fig▲6 DiurnalvariationsoftheconcentrationsofO3andOxat  
Hakl（Oda  

p p b  

8  Z8   年6   66   88  16β  

03   

図 7 八甲田山の03，0ズの散布図（1983年5月11～14日）  

Fig．7 RelationshipbetweentheconcentrationsofO3andOxat  

Hakkodaonll～14May，1983  
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早狩 遮ら  

これらのことは，八甲田山におけるオゾン高濃度現象が対流圏下層での光化学反応によるもの  

ではないことを示唆している。   

4．3 オゾン測定結果   

4．3．1オゾンの年変化   

八甲田山における過去5年間の月平均値と月最高値の年変化（図牒）は，4～5月をビータとす  

る一山型を示しており，気象庁によるドブソン分光光度計のオゾン全量の過去20年間の年変化パ  

ターン等（園9，105▼6））と良く一致してし1る。   

4．3．2 八甲田山のオゾンと尾絞局のオキシダントの比薮   

八甲田山のオゾンと尾騎局のオキシダントの年変化（図11）を比較すると，尾旅局がわずかに  

低めであるが，同じような傾向であった。風向別平均風速で比較してもその傾向はかわらず，ど  

ちらも，風向による指向性は持っていなかった。しかしながら，静穏時においては，尾鮫局が八  

甲田山の約半分まで低下するという特徴がみられた（図12）。   

八甲田山と尾類局の月別時刻推移（図13，14）を比較すると，八甲田山は日中少し下がるもの  

の，ほぼ一直線であった。逆に，，尾矩局は夜間から朝にかけて低濃度を示す一山型を示した。八  

甲田山で日中オゾンが下がる傾向は，ロープウェイで暖房を使う時期ともずれがあり，原因ははっ  

きりしない。尾鮫局の夜間のオキシダントの落ち込みは，濃度レベルの低い8月に特に大きい。  

p p b  
128  

1B8  

88  

・こ！I  

4日  

2日  

8  

2   1   6  8   18   12  月  

1983年～1987年   

図 8 八甲田山0。の年変化  

●…1983年， ロ1984年， ▲1985年  

×1986年， △・・・1987年  

Fig，8 YearlychangeoftheconcentrationsofO3atHakkodain  

1983′〉1987  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

図 9 南北両半球における総03量の季節変化（単化は10－3  
CmNTP）  

H・Cl・Dutch二AdvancesinGeophysics，15．p．211．1971による。  

Fig▲9 SeasonalvariationsofthetotalO3amOuntOntheearthin  
1971  

八甲田U」で高濃度の続いている時期について，八甲田山オゾンと尾砺局オキシダントの時刻推  

移を比較すると，尾駁局のオキシダントが夜間大きく落ち込んでいるのが分る（図15）。その時の，  

八甲田山と尾駿局オキシダントとの差を，尾較局における他の測定データ（図16）と比較すると，  

尾敬局における風速が約2m／sを下回ると差が大きくなる傾向にある。一般的に，地上付近では  

逆転層下で一酸化窒素にオゾンが消費され，二酸化窒素が生成されると言われているが，尾駿局  

は，非汚染地域であるため，オゾン¶オキシダンドの変化と尾駁局の二酸化窒素の時刻推移はあ  

まり対応していないQ平地の非汚染地域では，風速の弱い時に窒素酸化物の有無にかかわらず，  

オキシダントが分解されることが観測された。  

4．4 八甲田山オゾンの高濃度事例  

オゾンの高濃度現象は，尾駁局（オキシダント計）ではほぼ3月中旬～6月中旬に集中にている  
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J F M A M J J A S O N D  

図10 0。全量季節変化1977年  

Fi2．10 SeasonalvariationofthetotalO3amOuntin1977  

P p b   

●    ／ロー川・  ● ● ■ ■ ●  

∴・・・  

2  4  6  8  川   12  月  

1986年  

園11八甲田山03と尾鮫局0∬の月平均値の年変化  
●八甲田山0。， ロー＝尾駁局0ズ  

Fig．11YearlychangeofmonthlyaveragesofO3COnCentrations  
atHakkodaandOxconcentrationsatObuchiin1986  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動   

b）  N  a）  N  

E w ．100ppm  E ．100ppm  

図12 八甲田山03 と尾駿局の0∫の風向別比較  
a）風向別08平均濃度分布図で，全期間平均値は0．44ppmを示した。  

b）風向別0∫平均濃度分布図で，全期間平均値は0・40ppmを示した。  

Fig．12 Comparisonwith the averaging O，（Ox）concentrations  

everywinddirectionsatHakkoda（0。）andObuchi（Ox）  

P p b  
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図13 八甲田山の03の月別時刻推移（1986年）  

Fig．13 Diurnalvariations of O3 COnCentrationsin different  

rnonthsat Hakkodain1986  

が，八甲田山では3～8月ごろまでに及んでいる○その中で，1時間値が80ppb以上となる日数は，  

5か月で97回に上り，その約半分に当たる45同は5月に集中し，以下4，6，7，3，8月の順であっ  

た（図17）。  

1時間値の最高値が観測されたのは，1984年4月28日21時の113ppbで，前後6日間80ppb  

以上の日最高値が継続した。80ppb以上の最高値の出現頻度は，昼夜に広く分布しており，日中  

にのみ出現する光化学発生地帯とは明らかに異なる。   

次に，春，夏，秋の高濃度事例を比湿，発散を基に解析した。  
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図14 尾駁局の03の月別時刻推移（1986年）  

Fig．14 Diurnalvariations of Ox concentrationsin different  

months as Obuchiin1986  

p p b  
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漉 6日   

度 48  

Z【】  

8  

1224－2241224122412銅l4時  
′         5／29  5／38  5／31 6／1  6／2  

19即年5／29～6／3   

図15 八甲田山0。と尾駁局0∬の推移  
一八甲田山0。， －－・尾旅局0ズ、 ●03－0‡  

FigL15 ThetemporalvariationsofO3COnCentrationsatHakkoda  

andO，COnCentrationsatObuchion29May～3June，1987  

なお，比湿の計算は次の近似式によった。  

比湿（g／kg）〃＝622・eげ  

β：Pにおける水蒸気張力mb  

P：高層気象データの得られる等圧面における気圧mb  

（2）   
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  
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図16 尾駁局NO2と気象の推移・  
ロー邑醍Rtl∴ ＝尾鮫NOヱ，・一尾廉風速  

Fig．16 ThetemporalvariationsofNO2COnCentrationsarldthe  
meteorologicalparamatersatObuchion29May～3June，  

1987  

∋月 4月 5月 6月 7月 8月  

図17 03日最高値30ppb以上の出現日数（5年間）  

旨辺邑Oppb以上の日数  

Fig．17 AmountofdaysdiurnalmaximumvalueofO3COnCentraL  
tionsover80ppbfromApril，1983toMarch，1988  

また，水平発散塁は次式で定義される。   

水平発散量0＝＋  （3）  

ここで，〟はⅩ軸（東西）方向，ぴはY軸（南北）方向の風速成分で，それぞれ東方向，北方  
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向に吹く風を正とし，得られる0は，正が発散，負が収束を表す。   

八甲田山における発散を求めるために，三沢，秋田，仙台の高層気象データを基に，三地点の  

各等圧画商度での〟，がから三点観測法丁〉によって，¢を求めた（図18）。   

一掛こ，地上付近の¢は高気圧の影響下で正の値を持ち，低気圧の影響下では負の値を持つが，  

ここでは地形等の局地的影響を直接受けない1，000mb等圧面を代表として選んだ。   

4．4．1春の高濃度事例   

春の高濃度の代表例として，1987年4月30日前後のオゾンの時系列と発散の変動を調べた（図  

19）。   

八甲田山でオゾンが高濃度を示す4月30日には，1，000mb等圧面での発散は極大値となり，オ  

ゾン高濃度現象に対して高気圧が大きな役割を担っていることを物語っている。同じ期間の比湿  

の垂直分布の推移（図20）をみると，4月27日21暗から29日21時にかけて上空の乾燥空気が  

沈降してきているのが分かる。この時の天気図（図21）では，4月26日に日本列島上空にあった  

低気圧が上空の乾燥空気を沈降させる引き金になっていたものと考えられる。   

4．4．2 夏の高濃度事例   

夏の八甲田山でオゾンが高濃度を示すことは稀であるが，1986年7月31日前後に高濃度と  

なった（図22）ので，春と比較したところ，7月31日前後らとは大きな発散は確認できなかった。  

さらに，この期間の比湿の垂直分布の推移（図23）をみると，7月26日頃に比湿3，0付近の落ち  

込みはあるが，その時期はまだオゾンが低濃度であり，7月31日まで影響したとは考え難い，天  

気図（図24）では，7月23日に低気圧が通過し，7月26日に小さな高気圧が通過しているが，高  

気圧通過直後にはオゾンが上昇していない。7月31日は尾鮫局においてもオキシダントが高濃度  

を示し，しかも連動するようにSPM（浮遊粒子状物質）も上昇していた。   

この期間の高濃度現象は，対流圏下層の長距離輸送による光化学汚染気塊の移流の可能性が強  

い㌔   

4．4．3 秋の高濃度事例   

秋には，春と同じように，低気圧と移動性高気圧が交互に通過するケースが多くなる（図25）。  

八甲田山における秋の高濃度事例として，1984年9月22日付近の時系列（園26）によると，9月  

22日前後に強い発散が継続する時期があり，20日21暗から次の日にかけて，比湿の明瞭な落ち  

込み（図27）がみられる。春であれば確実にオゾンが高濃度となっていたと思われるが，この時  

は，最高値が63ppbまでしか上昇しなかった。5年間を通じて，秋のオゾン最高値は，1987年10  

月に観測された77ppbであった。これは，前述（図9，10）で明らかなように，北半球中緯度付  

近では，成層圏オゾンが秋に低濃度となるため，折れ込み現象が発生するにもかかわらず，地上  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

図18 発散の計算に用いた三沢，秋田，仙台の位置関係  

Fig．18 Locations of the upper air data observatory calculated  
divergence（1000rnbheight）  

でそれほど高濃度とならないものと考えられる。   

4、5 オゾン高濃度現象と気圧配置との関係   

オゾンが一度高濃度となると数日継続することが多いので，SOppb以上が連続した日を1ブ  

ロックとしてカウントしなおすと，5年間で42回であった。   

それぞれのブロックでピークを示した日の気圧酋己置を調べると，移動性高気圧の後面が31回，  

移動性高気圧の真下が6回と，移動性高気圧のもとで高濃度となっているケースがほとんどで  

あった。その他では，低気圧や寒冷前線の後面がZ回低気圧や寒冷前線の真下が2回となってお  

り，低気圧や寒冷前線の影響だけで，八甲田山まで成層圏オゾンが沈降するのは極めて稀であっ  

た。ただし，移動性高気圧のもとで高濃度となったケースでも，それ以前の比湿の垂直分布の経  

時変化から，引き金となった低気圧又は寒冷前線を特定できるものがほとんどであった。   

三沢における比湿の垂直分布の経時変化を基に，オゾンの高濃度現象の引き金になったと考え  

られる低気圧や寒冷前線を前述のブロックごとに特定したところ，ブロック内でピークを示した  

日の2～5日前に，低気圧や寒冷前線が通過してしゝるケースが多かった。それに対して，移動性高  
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18＊＊－6／SEC  P P b  

9 219 219 219 219 219 Z19 219 21時  
射26 射27 4／28 射29 4／38 5／1 5／2 5／3  

1987年4／26一－5／3  

図19 八甲田山03，尾駁局0ズ，発散の推移  

発散：三沢，秋潤，仙台間の1000mb等圧面  

Or発 散， ●一八甲田0ヨ， ▲一尾旅0∫  

Fig．19 The temporalvariations of divergence（1000mb height）  

calculatedshowninFig．18，03COnCentrationsatHakkoda  

andOxconcentrationsatObuchion26April～3May，1987  
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図 20 三沢における比湿の垂直分布  

Fig．20 Verticalprofi1esofspecifichumidityatMisawa  

気圧はピークを示した日の1日前に通過しているケースがほとんどであった（図28）。   

八甲田山でオゾンが高濃度となるときには，尾駁局のオキシダントも高濃度を示すケースが多  

く，前述の42ブロックのうち35ブロックが連動して高濃度を示した0   

八甲田山では，Danielsenの模式図g）（図29）が示すように，低気圧又は寒冷前線の通過直後の  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

1987年4，5月  

26日（日）  27E】（月）  28日（火）  

1日（金）  
29日（水）  30日（木）   

2日（土）  3日（日）  

図 21地上天気図（1987年4月26日～5月3日）  

Fig．21Sufaceweathermap  

ジェット気流の折れ込みにより対流圏にもたらされた成層圏オゾンが，さらに移動性高気圧に  

よって対流圏下層まで吹き‾Fろされてくるケースがほとんどを占めた。  

5 まとめ  

八甲田山におけるオゾンの長期モニタリングによって以下の知見を得た。  

（1）八甲田山の窒素酸化物は，ほとんど無視しうる低濃度であった。  

（2）八甲田山で並行測定を行ったオゾン計とオキシダント計のデータは良く一致しており，  
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図 22 八甲田山0。，尾毎夏局0ズ，発散の推移  
発散：三沢，秋田，仙台間の1000nlb等圧面  

○一発 散， ●一八甲田03， ▲・－一尾根0ズ  

Fig．22 The ternporalvariations of divergence（1000mb height）  
calcula亡edshoⅣniTIFig．18，03COnCen亡ratioIISatHakkoda  

andOxconcentrationsatObuchi  

別
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隠 23 三沢における比湿の垂直分布  
Fig．23 Verticalprofi1esofspeci丘chumidityatMisawa  
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八甲田山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

1986年7月  

25日（金）  24日（木）   23日（水）  

27［三（日）  28E】（月）  26日（土）   

31日（木）  29巳（火）  30巳（水）   

図 24 地上天気図（1986年7月23日～31日）  

Fig．24 Surfaceweathermapon23～31July，1986  

オゾン以外の光化学反応物質は含まれていないことを確認した。  

（3）八甲田山における過去5年間の年変化は，4，5月をピークとする一山型を示す。  

（4）八甲田山のオゾンは風向による指向性は持っていなかった。  

（5）八甲田山と尾限局の時刻推移を比較すると，八甲田山は日中少し下がるものの，ほぼ一  

直線であった。逆に，尾限局は夜間から朝にかけて準ち込む一山型を示した。  

（6）八甲田山で春にオゾンが高濃度を示す日には，1．000mb等圧面での発散は極大値とな  

り，比湿の垂直分布の推移からは，その数日前に上空の乾燥空気が沈降してきているのが確認で  
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1984年9月  

ユ9日（水）  20日（木）  2エロ（金）  

23日（巨）  22日（土）   

図 25 地上天気図（1984年9月19日～23日）  
Fig．25 Surfaceweathermapon19～23September1984  

p p b  18薯ト6ノSEC   
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28  

日  
g Z1 9  21 9  21 9  Z1  

19849／19   9／28   9／21  9／22  

図 26 八甲田山03，尾鮫局0∬，発散の推移  

発散：三沢，秋乱 仙台間のiDOOmb等圧面  

○【発 散， ●一八甲田03， ▲尾敬01  

Fig・26 The temporalvariations of divergence（1000mb height）  

CalculatedshowninFig．18，03COnCentrationsatHakkoda  

arldOズCOnCentration5a亡Obuchj  
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図 27 三沢における比湿の垂直分布  

Fig．27 Verticalpro丘1esofspecifichumidityatMisawa  

回  

012 3 4 5 6 7 8 9 （目前）  

03高濃度日に対する気圧通過日  

図 28 高濃度日と気圧配置の関係（5年間）  
∈冠ヨ：低気凪前線  

【≡∃：移動性高気圧  

Fig．28 Rerationshipbetweenthedaysofhighconcentrationsof  
O。and the distribution of atrnospheric pressure from  

April，1983toMarch，1988  
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図 29 成層圏から流入した空気の流跡線の模式図（Danielsen，  

ユ964による）  

Fig．29 Conceptualtrajectoriesofextrudedstratosphericair  

きた。オゾン高濃度現象に対して低気圧と移動性高気圧が大きな役割を担っていた。  

（7）八甲田山で，夏にオゾンが高濃度を示すことは稀であるが，その直前に強い発散や比湿  

の落ち込みが確認できなかった。夏には，八甲田山でも対流圏下層の遠距離からの移流の可能性  

があることが推定される。  

（8）八甲田山では，秋にも春と同様に強い発散が継続し，比湿の明瞭な落ち込みがみられる  

が，オゾン濃度は春ほど上昇しなかった。これは，成層圏オゾンが秋に低濃度となるため，折れ  

込み現象が発生するにもかかわらず，地上で高濃度を示さないものと考えられる。  

（9）日長高値80ppb以上が連続した日を1ブロックトしてカウントすると，5年間で42回  

であった。それぞれのブロックでピークを示した日の気圧配置は，移動性高気圧の後面が31回，  

移動性高気圧の真下が6回と，移動性高気圧のもとで高濃度となっているケースがほとんどで  

あった。  

（10）春季に日長高値がピークとなる日の，2～5日前に低気圧が通過し，かつ1日前に移動性  

高気圧が通過するケースが多かった。  
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ⅠⅠ－3  中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度  

BackgroundOzoneConcentratiollinCentralMountainousRegion  

栗田秀賓1・内田英夫1・光本茂記2  

植田洋匡2・溝口次夫3  
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HiromasaUEDA2andTsuguoMIZOGUCHl3  

要 旨  

1983年6月～1985年7月の約2年間にわたり中郡山岳地域の乗鞍岳山頂（標高2．880  

m）においてオゾン濃度等の連続測定を行った。また，1985年4月から唐松岳八方尾根中  

腹（標高1，840m）においてオゾン，浮遊粉じん濃度，気温．湿度，気圧の連続測定を開始  

した。これらのデータと、環境大気常時監視局，気象官署，アメダス等の大気汚染．気象  

観測データを用いて，バックグラウンドオゾン濃度の季節変動．春季におけるバックグラ  

ウンドオゾン濃度の増加原因，バックグラウンドオゾン濃度と周辺地域のオキシダント  

（Ox）濃度との関係等について解析した。   

乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度の月平均値は5月に最大，7～9月に最小とな  

り，輪島上空（高度約2．Okm）の相対湿度とほぼ逆の経月変化を示した。経時変化のパター  

ンは巻から夏季と秋から冬季で著しく異なり，巻から夏季には数日のスケールで大きく変  

動したのに対し，秋から冬季にはほぼ－・定で，濃度の変動幅，変動周期とも小さかった。  

春から秋季には日中に多少減少する日変化を示したが，冬季にはほとんど臼変化がみられ  

なかった。   

乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度増加時には，周辺の盆地底の塩尻．大町でもオ  

キシダント濃度の増加がみられた。塩尻及び大町のオキシダント濃度がバックグラウンド  

オゾンの寄与を大きく受けていたのに対し，汚染物質の排出量が多く，また，関東地方か  

らの汚染物質の輸送の影響をより多く受ける長野の場合には人為起源のオキシダントの占  
める割合もかなり大きいと推測された。  

1昭和5り～62年度 国立公害研究所 客員研究員（長野県南生公害研究所 〒380 長野市大字安茂里字米   

村1卯8番地）   

VisitingFellowortheNationa】lnstituLCrOr EnvironmentalStudies．Present Address：Nagano Rcsearch   

】nstitutctc．r Heal【h and Po】lulion・Amori，Nagar）O－Shi，Nagano380Japan・  

2．国立公害研究所 大気環境部 〒305 茨城県つくば市小野川】6番2   

Atmo叩hcrlc Environment Division．1he Nationallnslitute for EnvironmenlalStudies・OnogalNa16・ユ，  

Tsukuba，1baraki305Japan．  

3．国立公害研究所 計測技術部 〒jO5 茨城県つくば市小野川Ib番2   

Chemis一丁yandPhysicsDiYisio町theNatinnallnstitutebTEnYironmentalStudies・OnoBa≠・a16一之▼Tsukuba▼   

Ibaraki305Japan，  
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栗田秀安ら  

春季（4，5月）の黄砂現象時には八方尾根において，浮遊粉じん及びオゾン濃度の増加  

と湿度の減少がしばしばみられた。黄砂現象とバックグラウンドオゾン濃度の増加がほぼ  

同時に発生する機構として，チベット高原の山岳効果により風下側に発生したウェークに  

よる砂じんの巻き上げ及び上層のオゾンの下方への輸送が考えられる。  

Abstract  
OzoneconcentrationsweremeasuredatMt．Norikura（altitudeof2，880m）from  

June1983toJuly1985，COnCentrationofozoneandsuspendedparticles（SP）havebeen  
measuredatHappoRidge（altitudeofl，840m）sinceApril1985．Usingthesedata，the  
seasonalvariationofbackground（BG）ozoneconcentrations，therelationbetweenBG  
ozoneconcentrationsand oxidants（0，）concentrationsin surrounding area，and the  
reasonoftheincreaseofBGozoneconcentrationsinspringareinvestigated．  

Monthly averages of allhourly values of the ozone concentrations at Mt・  
NorikuraandHappoRidgeattainedtheirmaximainMay，andminimaduringJuly－  
September．Thisseasonalvariation of BG ozone was nearly opposite to that of  
humidityoverWajimaatanaltitudeof2．Okm．Therewasremarkabledifferencein  
temporalvariationofBGozoneconcentrationsbetweenspring－Summerandauturnn一  
winter．Inspring－SummertheBGozoneconcentrationsshowedlarge餌ctuationswith  
aperiodofseveraldays・Ontheotherhandthe日uctuationsofBGozoneconcentra－  
tions were smallin autumn－Winter・Tn sprlng－Summer BG ozone concentrations  
decreasedslightlyindaytime，butinautumn－winteritsdiurnalvariationswerealmost  
negligible，TheO，COnCentrationsatShiojiriandOmachi（observationsitesinthe  
basinsclosetoMt．NorikuraandHappoRidge，reSpeCtively）increasedinproportion  
totheozoneconcentrationsatMt．NorikuraandHappoRidge．Itwasassumedthat  
theOxconcentrationsatShiojiriandOmachiwereaffectedconsiderablybyBGozone・  
InNagano．ontheotherhand，inwhichpo11utantsareexhaustedmoreandwhichis  
affectedmorebythetransportofpollutantsfromtheKantoarea，theanthropologlCal  
oxidants are assumed to be dominant，ln the periods of“Kosa（Asian dust）”  
phenomenoninspring，theincreaseofozonearldSPconcentrationsanddecreaseof  
humiditywereobserved．Simultaneousoccurenceof“Kosa（Asiandust）”phenomenon  
andtheincreaseofBGozonemaybebroughtbytheblowingupofsandstormand  
downward transport o▲ozoneinthe upperlayer by the wakein thelee of Tibet  
Plateau．   

1 はじめに   

大気汚染物質の大規模な排出源から遠く離れた長野県のような内陸の山岳地域において，春か  

ら夏季に光化学オキシダント（オキシダント）が高濃度となることがあり，その原因として，人  

為的発生源に起因するものと，自然的な要因によるものが考えられる。人為的発生源に起因する  

ものとしては光化学反応による盆地内でのオキシダントの生成1〉あるいは東京湾地域等からの大  

気汚染物質の長距離輸送2▼3，があり，これらの原因により主として夏季に発生する高濃度オキシダ  

ントについては，その実態及び発生機構が解明されつつある。しかし，4，5月の広域的なオキシ  
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中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濾度   

ダント濃度の上昇4‾6）の原因と考えられている成層圏オゾンの沈降7・別については，その機構，  

バックグラウンドオゾン濃度との関係等について不明な点が多い。また，バックグラウンドオゾ  

ン濃度が地上のオキシダント濃度に与える影響についても幾つかの報告9▼12）があるが ，まだ，十  

分には解明されていない。   

著者らは前報13）において，乗鞍岳山頂におけるバックグラウンドオゾン濃度の測定結果を用  

い，中郡山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度の季節変動等について報告した。ここで  

は，前報に引き続き，乗鞍岳山頂及び唐松岳八方尾根中腹におけるオゾン，浮遊粉じん，気温，  

湿度の測定データを用いて，中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度の季節変化等の  

特徴，バックグラウンドオゾン濃度と周辺地域のオキシダント濃度の関係，成層圏オゾンの沈降  

がバックグラウンドオゾン濃度に及ぼす影響，黄砂現象時のバックグラウンドオゾン濃度の増加，  

対流圏下層での広域的な汚染物質の輸送によるバックグラウンドオゾン濃度の増加等について解  

析した。  

2 調査方法  

2．1測定期間及び測定地点  

解析地域の概要と測定地点を図1に示す。1983年6月～1985年7月の約2年間にわたり中部山  

図 1解析地域及び測定地点  
Fig・1Geographicalfeatures of the area analyzed and obser－  

vationsites（AreaabovelOOOmMSLisstippled）  
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岳地域の乗鞍岳の摩利支天岳山頂（東京天文台乗鞍コロナ観測所，標高2，880m）においてオゾン  

濃度及び気圧の連続測定を行った。また，1985年4月から唐松岳八方尾根中腹（八方池山荘，標  

高1月40m）においてオゾン濃度，浮遊粉じん濃度，気温，湿度，気圧の連続測定を開始した。   

2．2 測定方法及びデータ解析   

オゾン濃度は紫外線吸収法オゾン測定器（DasibiModellOO3－AH），浮遊粉じん濃度はデジタ  

）t／粉じん計（柴田化学器械工業（株）AP－632形），気温，湿度は湿度温度プロープ（VAISALA  

HMPlllY），気圧は半導体気圧計（日商岩井エアロスペース）により測定した。これらの測定デー  

タは，デジタルレコーダ（東洋電子工業（株）ModelD2260）を用いて，24秒ごとの瞬時値から10  

分間平均値を求め，カセットテープに記録した。   

測定に用いたオゾン計は，ゼロガス発生装置（紀本電子工業（株）加工odeIRG－300），標準ガス発  

生装置（紀本電子（株）ModelDS－300）及び一酸化窒素，窒素酸化物計（Monitor Labs Mode1  

8840）を用いて気相滴定法により校正し，校正係数を求めた。この校正係数（1．00～1，12）をオ  

ゾン計の指示侶に乗じて器差を補正し，また，次式14〉により環境気圧の影響を補正して解析に用  

いた。  

気圧補正したオゾン濃度＝CxlO13／P   

ここに，C：紫外線吸収法オゾン測定器によるオゾン濃度の測定値（ppb）  

P：測定地点の海抜高度における標準気圧（mb）   

なお，1時間ごとにオゾン濃度の10分間平均値の標準偏差を求め，その値が10ppbを超えた場  

合には局所的な汚染源の影響などを受けたものとして，その時間のデ」夕は欠測とした。   

中部山岳地域の盆地底の環境大気常時監視局のなかから，乗鞍岳及び八方尾根に最も近い測定  

局として，それぞれ，塩尻及び大町を選定し，また，都市域にありオキシダント濃度の高い測定  

局として長野を選定し，乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度と盆地底のオキシダント濃度の  

比較を行った。また，輪島測候所の高層気象観測データを用いて，乗鞍岳及び八方尾根における  

オゾン濃度の変動と高層気象の関係について解析した。乗鞍岳及び八方尾根における高濃度オゾ  

ン発生日について，環境大気常時監視局，気象官署，アメダス等の観測データを用いて，オキシ  

ダント，浮遊粉じんの濃度分布図，地上風系図等を作成し，オキシダント濃度の広域的な分布，  

気象条件の特徴等について解析した。また高層天気図を用いて黄砂現象時におけるバックグラウ  

ンドオゾン濃度の増加の機構について検討した。   

なお，長野市での並行測定によるとオキシダントの大部分はオゾンと考えられる15〉ので，以下  

の文中では両者を同等に扱った。  
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3 結果と考察   

3．1中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度の季節変動及び日変化   

乗鞍岳及び盆地底の塩尻，．長野におけるオゾン又はオキシダント濃度（1時間値，以下同様）の  

夏季（7～9月）と冬季（1～3月）の典型的な経時変化の例を図2に示す。乗鞍岳におけるオゾン  

濃度の経時変化のパターンは，巻から夏季と秋から冬季で著しく興った。春から夏季にはオゾン  

濃度は数日のスケールで大きく変動した。一方，秋から冬季にはオゾン濃度はぼ一定で，濃度の  

変動鳳変動周期はともに小さや、った。同様の傾向は八方尾根についてもみられた0   

乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度及び輪島上空（高度約2．Okm）の相対湿度の経月変化  

を図3に示す。乗鞍岳のオゾン濃度の月平均値は，5月に最大，7～9戸＝こ最小となる傾向を示し，  

日本の他の地点におけるバックグラウンドオゾン濃度の経月変化と良く一致した。一方，月最高  

値は月平均値と多少異った経月変化を示し，春季のほかに8月にもピークがみられ，また，1月頃  

に最小となった。図3から分かるように乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度は，輪島上空の  

湿度とほぼ逆の経月変化を示し，オゾン濃度の増加時に上空の湿度が減少する傾向がみられた。  

このような湿度の減少は，高気圧圏内での上空の空気の沈簡を示唆していると考えられる。   

図4，5に乗鞍岳，八方尾低塩尻，大町及び長野におけるオゾン又はオキシダント濃度の月平  

均日変化を示す。塩尻，大町及び長野のオキシダント濃度が昼に最大となる典型的な汚染地域の  

日変化を示したのと対照的に，乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度は春から秋季（4～12月）  

には日中に多少減少し，夜間に小さいピークがみられる日変化を示した。また，冬季にはほとん  
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図 2 乗鞍岳，塩尻及び長野におけるオゾン又はオキシダント濃度  

の経時変化の夏季と冬季の比較  
a）1983年8月 b）1984年2月  

Fig．2 Diurnalvariationofozone／oxidantsconcentrationatMt・  

Norikura，Shiojiriand Naganoinsummerandwinter  

a）August．1983．b）Febrt】aⅣ，1984．  
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図 3 乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度及び輪島上空（高度  

約2，Okm）の相対湿度の経月変化  

－ オゾン濃度（1時間値）の月平均値  

＝－ オゾン濃度の月最高値  

・－・オゾン濃度の日長高値の月平均  

一 相対湿度（9時と21時）の月平均値  

Fig．3 Monthly variations of ozone concentrations at Mt，  

Norikura and Happo Ridge，and relative humidity at an  

a】titudeof2．OkmoverWajjma  

－ Averageofal＝hourozonevaluesforthemonth，  

一一一 MaximumlllOurOZOne forthemonth、  

・－・AverageofthedailylhourozoneTrLaXimaforthemonth．  

一 AverageofthedailyvaluesofhumidityatO900and2100JST．  

ど日変化がみられず，汚染地域とは著しく異った経時変化を示した。オゾン濃度が山風時に増加  

し，谷風時に減少することから，春から秋季に乗鞍岳及び八方尾根のオゾン濃度が日中に減少す  

る理由は，暖候斯には混合層高度が高くなり，日中に谷風によって盆地底から上層へ汚染された  

空気が輸送され，一酸化窒素等との反応によりオゾンが破壊されるためと考えられる。また，夜  

間にオゾン濃度が極大となる理由としては，山風の発生に伴い，その補償流により山頂付近に上  

空の空気が下降することが考えられる。  

3．2 バックグラウンドオゾン濃度と周辺地域のオキシダント濃度の関係  

乗鞍岳におけるオゾン濃度と塩尻及び長野におけるオキシダント濃度の日最高値を比較する  
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中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度  

6 12 18  24 0  6 12 18  24  
Time of doy（JST）  TIme of doy（JST）  

図 4 八方尾根におけるオゾン濃度の月平均日変化（1987年5月  

～1988年2月）  

Fig．4 Diurnalvariation of ozone concentration averaged  

througha month at Happo Ridge from May，1987to  

February，1988  

6 12 18  24 0  6  12 18  24  

Time of doy（JST）  

囲 5 乗鞍岳，塩尻及び長野におけるオゾン又はオキシダント濃度  

の月平均日変化（1983年7月～1984年5月）  
Fig．5 DiurnalvariatioI10fozone／oxidantsconcentrationaverag－  

ed throughout a month at Mt．Norikura，Shiojiriand  

NaganofromAugust，1983toMay，1984  
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栗田秀要ら   

と，数日以上にわたる長期的な濃度変動については，かなりの対応関係がみられた。しかし，個々  

の日についてみると，乗鞍岳と塩尻あるいは長野における高濃度出現状況は必ずしも一致してい  

ない。八方尾根のオゾン濃度と大町及び長野のオキシダント濃度の日最高値についても同様の傾  

向がみられた。   

図5から分かるように塩尻のオキシダント濃度の日量高値は，秋季には乗鞍岳のオゾン濃度よ  

りも大幅に低い傾向を示したが，その他の季節には乗鞍岳と同程度ないし多少低めであった。こ  

れに対し，長野のオキシダント濃度の日量高値は，光化学反応の盛んな夏季には乗鞍岳のオゾン  

濃度よりも高く，その他の季節には乗較岳と同程度なしゝし多少低めの傾向を示した。同様の傾向  

は八方尾根についてもみられ，春から夏季には，梅雨期を除くと，八方尾根におけるオゾン濃度  

と盆地底（大町，長野）のオキシダント濃度の日最高値の間に直線的な比例関係がみられた（図  

6）。しかし，大町のオキシダント日展高値はほとんど常に八方尾根のオゾン濃度より低く，特に  

梅雨期にはこの傾向が顕著であった。一方，長野のオキシダント日最高値は梅雨期後には八方尾  

根のオゾン濃度よりも高い値となった（図7）。夏季に長野のオキシダント濃度の日最高値が乗鞍  

岳及び八方尾根のオゾン濃度よりも高くなる理由としては，光化学反応による盆地内でのオキシ  

ダントの生成が考えられる。梅雨期に盆地底のオキシダント日最高値がバックグラウンド濃度に  

比べて顕著に低くなる理由としては日射の減少に伴う光化学反応の低下，及び大気が大気が比較  

的安定になり，地表付近で一酸化窒素等との反応で消滅したオキシダントが上空から補給されに  
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図 6 八方尾掛こおけるオゾン濃度（日最高値）と大町のオキシダ  
ント濃度（日最高値）の関係（1985年4～8月）  
a）4月17日～6月9臥 7月26日～8月31日，  

b）6月10日～7月25日（梅雨期）  

Fig．6 RelationbetweenthedailylhourozonemaximaatHappo  
Ridge and the dailylhour oxidants maximumum at  
Omachion1985  
a）17April～9Juneand26July～31August．  

b）10June～25July，1985（Baiu5eaSOn）r  
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中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度  

三
豊
）
O
U
O
ぎ
N
 
 盲
亡
○
こ
2
苫
B
u
O
U
メ
○
 
 

20 40 60 801000 20 40 60 80†000 20 40 60 80100  
03 ConcenlrQ†ion8†H8PPO Ridge（ppb）   

図 7 八方尾根におけるオゾン濃度（日最高値）と長野のオキシダ  

ント濃度（日最高値）の関係（19郎年4～8月）  

a）4月17日～6月9日，b）6月10日～7月25日（梅雨期），C）7月  

26日′－8月31日  

Fig．7 RelationbetweenthedailylhourozonemaximaatHappo  

Ridge and at Nagano on 1985 

a）17April～9June，b）1（りune～25July（Baiuseason），C）26July  

～31August  
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図 8 乗鞍岳及び塩尻におけるオゾン又はオキシダント濃度の出現  

頻度分布（1983年7月～1984年5月）  
Fig．8 Histogramofthelhourozone／0ⅩidantsconceIltrationsat  

Mt．NorikuraandShio5irifromJuly，1983toMay，1984  
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乗出秀賓ら   

くくなることの2つが考えられる。これらのことと3．1で述べたように塩尻及び大町のオキシダ  

ント濃度の日最高値が乗鞍岳及び八方尾掛こおけるオゾン濃度とおおむね対応した経日変化を示  

していることから，春から夏季の大町及び塩尻のオキシダント濃度はバックグラウンドオゾンの  

寄与を大きく受けていると考えられる。これに対し，大町及び塩尻に比べ汚染物質の排出量が多  

く，また，関東地方からの汚染物質の輸送2・3）の影響をより多く受ける長野の場合には人為起源の  

オキシダントの占める割合もかなり大きいと推測される。   

図8に乗鞍岳と塩尻におけるオゾン濃度の出現頻度分布を示す。乗鞍岳におけるオゾン濃度は，  

図2に示したように，冬季にはほぼ一定で，一九夏季には数日のスケールで大きく変動する。  
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図 9 乗鞍岳，塩尻及び松本におけるオゾン，オキシダント，浮遊  

粉じん濃度及び気象要素の経時変化（1984年5月8，9日）  

Fig．9 Diurnalvariations of the concentrations of ozone／  

oxidants，SuSpendedparticlesandmeteorologicalelements  
at Mt．Norikura，Shiojiriand Matsumoto during8～9  

April，1984  
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し中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度   

このためオゾン濃度の出現頻度分布は季節によって著しく異なる。夏季にはオゾン濃度の変動幅  

が大きく，15～35ppbに鋭いピークを有し，35～60ppbまでなだらかにすそを引いた特徴的なLl」  

型の濃度分布を示したのに対し，冬季には変動幅が小さく，35～50ppbにピークを有する1つ山  

型の濃度分布を示した。   

これに対し，塩尻では春から夏季には1つ山型の，秋から冬季には2つ山型の濃度分布を示し，  

乗鞍岳における濃度分布と著しく異った。塩尻における秋から冬季の2つ山型の濃度分布におい  

て，低濃度のピークは夜間のオキシダント濃度に，高濃度のピークは日中のオキシダント濃度に  

対応している。しかし，乗鞍岳の夏季の特徴的な濃度分布については，それぞれのピークがどの  

ような気象条件あるいは発生源に対応したものであるか現在のところ明らかでなく，今後の検討  

が必要である。   

3．3 バックグラウンドオゾンの高濃度発生原因   

3．3．1大規模発生源地域からの汚染物質の長距離輸送   

乗鞍岳で100ppb以上（最高124ppb）のオゾン濃度が出現した1984年5月8，9日には，乗鞍  

岳から30～40km離れた盆地底の塩尻，松本においても，ほぼ同時刻に90ppb程度のオキシダン  

ト濃度が出現し，また，浮遊粉じん（SP）濃度の上昇がみられた（図9）。乗鞍岳，塩尻，松本に  

図10 オキシダント（又はオゾン）濃度の水平分布（1984年5月8E  

24時）  

Fig、10 Distributionofoxidants（orozone）concentrationsat2400  

JSTon8April，1984  
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栗田秀安ら   

おけるオゾン又はオキシダント濃度（以下，オゾン濃度と略す）の上昇は，松本での風向がそれ  

までの西から南に変化した8日の18時頃から始まった。また，オゾン濃度上昇時には風速の増加  

がみられ，通常に比べ気温は高め，相対湿度は低めであった。オゾンの高温度域は長野県中西部  

に局在し，他地域ヒの間に大きな濃度差がみられた（図10）。団11に示すように，このオゾンの  

高濃度域は伊勢湾，遠州灘方面からの南～西風の領域にほぼ対応していた。この日の地上風系及  

び中部地方におけるオキシダント，浮遊粉じんの高濃度出現状況からみて，1984年5月8，9日に  

乗鞍岳で観測された高濃度オゾンは，対流圏下層における大気汚染物質の広域的な輸送によって  

生じた可能性が大きいと考えられる。  

→ 5．Om／s  ● MトNorik］「ロ  ー－・・一・5O m／s  ● Ml．Norikur□  

ー5．Om／s  ●Ml．Norikur8  ‾■・・→5－Om／s  ●M†．No「jku川  

図11本州中央部の地上風系（1984年5月8日）  

Fig．11Surfacewindfieldson8May，1984  
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tl」郡山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度  

3．3．2 黄砂現象時におけるバックグラウンドオゾン濃度の増加   

春季の八方尾根におけるオゾン濃度の増加時には，浮遊粉じん濃度が増加し，湿度が減少する  

傾向がみられた。図12に示すように，1985年4月末～5月5日の黄砂現象時には，このようなオ  

ゾン及び浮遊粉じん濃度の増加と湿度の減少がみられ，八方尾根におけるオゾン濃度は92ppbに  
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図12 黄砂現象時における八方尾根でのオゾン，浮遊粉じん濃度及  

び相対湿度の経時変化  
a）1985年4，5月，b）1987年5月  

FigL12 Diurnalvariations ofthe concentrations of ozone and  
suspendedparticlestiaonsandrelativehumidityatHoppo  
RidgeintheperiodsofKosa（Asiandust）  
a）21Apriト20May．19軋b）1～17May，19即・  
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図13 八方尾根，大町及び長野におけるオゾン又はオキシダント及  

び浮遊粉じん濃度の経時変化（1985年4月30日～5月1日）  

Fig，13 Diurnalvariationsoftheconcentrationsofozone／oxidants  

and suspended particles at Happo Ridge，Omachiand  
Naganoduring30Apriト1May，1985  

図14 オキシダント（又はオゾン）濃度の水平分布（24時）  

a）1985年4月30日，b）1987年5月10日  

Fig．14 Distributionofoxidants（orozone）concentrationsat2400  

JST  

a）30April，19的，b）10May，1987．  

158【   



中郡山岳地域における／てックグラウンドオゾン濃度   

達した。また，八万尾根から20～4nkm離れた盆地底の大町及び長野でもオキシダント及び浮遊  

粉じん濃度の増加がみられた（図13）。同様に，黄砂現象が発生したと推定される1987年5月  

10～11日にも八方尾根においてオゾン及び浮遊粉じん濃度の増加と湿度の減少がみられ，オゾン  

濃度は100ppbに達した。これらの日には中部山岳地域の北西部にオキシダントの高濃度域が局  

在し，他地域との間に大きな濃度差がみられた（図14）。このようなオゾン，オキシダント濃度の  

水平分布及び本州中央部の地上風系（図15）からみて，このオゾン，浮遊粉じん濃度の増加は日  

本海側からの大気流入時に生じたものと考えられる。1985年4月29日～5月5日には，表1に示  

すように，東海地方以西の各地の気象官署で黄砂が観測され，長野でも4月30日10時～5月1日  

11時に黄砂が観測された。また，1987年5月7～9日には中国大陸の黄河流域等で黄砂，砂じん  

嵐等が観測され（図16），5月8，9，12日には国立公害研究所のレーザーレーダにより筑波上空  

でエアロゾルの高濃度層が検出された。この期間の中国大陸における黄砂等の発生状況，図17の  

上層風（700mb）及びKaiら16）による黄砂の輸送のシミュレーション結果からみて，上述の筑波  

上空で検出された高濃度エアロゾル層は中国大陸からの黄砂の飛来によるものと推定される。こ  

れらのことから，1985年4月末～5月5日及び1987年5月10，11日にみられた八方尾根におけ  

るオゾン及び浮遊粉じん濃度の増加と相対湿度の低下は黄砂現象を伴った中国大陸からの乾燥し  

た大気の流入によって生じたと推定される。また，顔著な黄砂現象が発生し，ひまわり画像で黄  

砂現象が確認された1988年4月20，21日にも八方尾根におけるオゾン濃度は80ppbを超え，浮  

遊粉じん濃度も50／」g／m3を超えた。このように4，5月の黄砂現象時には浮遊粉じん濃度の増加  

a）  b）  

‾5・Om／5  ●HoppoRid9e  －5．Om／s   ・H叩PORidge  

図15 本州中央部の地上風系（15時）  

a）19郎年5月1日，b）1987年5月10日  

Fig．15 Surfacewindfieldsat1500JST  

a）1April，19軋b）10May．1987．  
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栗田秀智ら  

表 1気象官署における黄砂現象の観測状況（1985  

年4月23日～5月5日）  
Tablel Observationdataofthe Kosaphenomenon  

at meteorologicalobservatories during23  
Apriトノ5May，1985  

4月  5月  

23 24 25 26 27 ユ8 29 5n】 2 〕 4 5   

0 0 0 0  

0 0   0 0 0  

0 0  

0 0  

0  

0 0  
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図161987年5月上旬の中国大陸における黄砂，砂じん嵐風じん  

の発生状況  
数字は発生日を示す。  

Fig，16 Geographicaldistributionofthedatesoftheoccurenceof  

the duststorms，Sandstorms and Kosa during6～9May  

1987  

Numbersdenote thedates．  

ー16（）一   



中部山岳地域におけるバックグラウンドオゾン濃度  

図17 黄砂現象時の上層風（700mb，21時）  
風速は，旗矢羽が25m／s，長矢羽が5m／s，短矢羽が2．5m／sを表わす。  

Fig．17 Upperwindmapsat700mbat2100JSTintheperiodsof  

KosaWindswithonepennant，Onefullbarbandonehalf  

barbareequalto25，5and2，5m／s，reSpeCtively  

に加えてバックグラウンドオゾン濃度の増加と湿度の減少がみられることが多い。   

従来，春季におけるバックグラウンドオゾン濃度の増加と黄砂現象は別々に研究され，その発  

生機構として，前者は寒冷前線後面での成層圏からのオゾンの降下7〉，後者は寒冷前線の通過によ  

る砂じんの巻き上げが考えられている。しかし，上述したように，黄砂現象時にバックグラウン  

ドオゾン濃度の増加と湿度の減少がみられる場合があり，この時の上層風（500，700nlb）がチベッ  

ト高原上空を横断し，黄河上，中流域を通過する西風であったことから，これらの現象がほぼ同  

時に発生する機構として，チベット高原の風下側に発生したウェークによる砂じんの巻き上げ及  

び上層オゾンの下方への輸送が考えられる。すなわち，冬季には北寄りであった上層（700mb）  

の気流が春季にはしだし）に西寄りとなり，チベット高原を西から東へ横断したのち，夏季には太  

平洋からアジア大陸へ向う気流となるため，春季における上層風のチベット高原横断時に，山岳  

の地形的効果によって生じたウエータが，その風下側の砂漠又は黄土地域の砂じんを巻き上げ，  
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また上空の空気と下層の空気の混合を促し，大気下層の浮遊粉じん及びオゾン濃度の増加をもた  

らすのではないかと考えられる。   

なお，4，5月の黄砂現象時にはバックグラウンドオゾン濃度の増加がみられたのに対し，1～3  

月の黄砂現象時（例えば，1987年2月8，9日，23，24日，3月5，6日）にはバックグラウンド  

オゾン濃度の明りょうな増加がみられなかった。その理由として，大気の安定状態の適い等が考  

えられるが，今後の検討が必要である。   

4 まとめ   

中部山岳地域の乗鞍岳，及び八方尾根においてオゾン濃度等の連続測定を行い，バックグラウ  

ンドオゾン濃度の季節変軌気象条件との関係等について解析した。得られた結果は次のとおり  

である。  

（1）乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度の月平均値は5月に最大，7～9月に最小とな  

り，輪島上空（高度約2．Okm）の相対湿度とほぼ逆の経月変化を示した。  

（2）乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度の経時変化の／ギターンは書から夏季と軟から冬  

季で著しく異なり，春から夏季には数日のスケールで大きく変動し，秋から冬季にはほぼ一定で，  

濃度の変動幅，変動周期とも小さかった。  

（3）乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度は，着から秋季には汚染地域と逆に日中に多少  

減少する目変化を示したが，冬季にはほとんど日変化がみられず，盆地底の塩尻，大町あるいは  

長野における日変化と著しく異った。  

（4）乗鞍岳におけるオゾン濃度の出現頻度分布は季節によって著しく異り，夏季には2つ山  

型の，その他の季節には1つ山型の分布を示した。  

（5）乗鞍岳及び八方尾根におけるオゾン濃度上昇時には，その周辺の盆地底の塩尻，大町で  

もオキシダント濃度の上昇がみられた。しかし，大町のオキシダント日長高値はほとんど常に八  

方尾掛こおけるオゾン濃度より低く，一方，長野のオキシダント日最高値は，梅雨期後には八方  

尾根のオゾン濃度よりも高い値となった。春から夏季の塩尻及び大町のオキシダント濃度がバッ  

クグラウンドオゾンの寄与を大きく受けているのにたいし，塩尻，大町に比べ汚染物質の排出量  

が多く，また，関東地方からの汚染物質の輸送の影響をより多く受ける長野の場合には人為起源  

のオキシダントの占める割合もかなり大きいと推測された。  

（6）八方尾根におけるオゾン濃度の増加時には，浮遊粉じん浪度が増加し，湿度が減少する  

傾向がみられ，特に春季の黄砂現象時にはこの傾向が顕著であった。  
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Ⅰト4  十種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

BehaviorofBackgroundOzoIleatMt．Tokusagamine  

吉次 清1・古谷長蔵2・溝口次夫3・光本茂記4  

KiyoshiYOSHITSUGUl，ChouzouFURUTANI2，TsuguoMIZOGUCHI3  

andShigekiMITSUMOTO4  

要 旨   
山口県と島根県の県境に位置する十種ヶ峰において，昭和59年よりオゾンの連続モニタ  

リングを実施し，バックグラウンドオゾンの挙動について検討した。  

（1）測定地点の高度は530mと，他の山間部におけるバックグラウンドオゾンの調査地  

点のうちでは比較的低いものの，オゾン濃度は他の調査結果と同様に，4～6月の春季に  

高く（月平均情約50ppb），7，8月の夏季に最低濃度（約20ppb）を示した。またオゾン  

濃度の日変化は，都市部オキシダントの変化に比べて非常に小さく，夜間も比較的高い濃  

度を示した。  

（2）6，7月にかけてオゾン濃度は急激に低下した。また，7，8月のオゾン濃度の度数  

分布が高濃度側にスソを引いているのに対し，6月の度数分布が低濃度側にスソを引き，  

しかむ，梅雨入りを境としてオゾン濃度の高い時期と低い時期の2つの分布が重なった2  

山の分布を示したことは1オゾン温度の高い大陸性気団からオゾン濃度の低い海洋性気団  

への交代によるものと推察された。  

（3）オゾン濃度と相対湿度は強い負の相関関係を示し，特に夜間には，湿度の低下とと  

もにオゾン濃度が上昇したり，あるいはオゾン濃度が夜間も比較的高濃度を示したときに  

は，日中の低い湿度レベルがそのまま継続されている例がしばしばみられた。このときの  

気象状況から推察すると．移動性高気圧による下降気流の雰囲気の中で，夜間は陸風及び  

山風の補償風が重なって，」二空から湿度が低くオゾン濃度の高しゝ気塊が沈降してきたこと  

によるものと考えられた。  

】 昭和叫62年度 国立公讐研究所 客員研究員（山口県衛生公害研究センター 〒753 山口市大字朝田字  

蛭田）   

VIstingFellowortheNa1lonallnslilutEi－oTEnYironmentalStudies，PTeSent入ddT巳SSてYama菖uChiPTe（モCt、1ral  

RescarchorHealth，Hiruden、Asada，Yarnaguchi753Japan．  

2．昭和60年度 国立公害研究所 客員研究員（山口県環境保健部 〒753 山口市滝町1番1号）   

VisitingFellowortheNationalInstitutcforEnvironmcntalStudics・PresentAddress＝EnvironmcntalHcallh   

DivisionorYamaguchiPrefccturalGovernmen【，Yamaguchi753Japan・  

3・国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市小野川16番2  

ChcmistryandPhysicsDivision，lhcNationalLr）SliluterorEnvironmentalSludies，OrlOgaWa］6▼2ITsukuba，   

Ibaraki305Japan．  

4一 国立公啓研究所 大気環境部 〒305 茨城県つくば市小野川16番2   

AtmospheTic EnYironment Division、しhc NatiorLa］［nstilule ror EnvironmcntalSludics・Onogawa L6－2，  

Tsukuba，Ibaraki305Japarl・  
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（4）1986年5，6月の福岡（十種ヶ峰の南西約160km）における比湿の垂直分布の経日  

変化をみると，十種ヶ峰でオゾンが高濃度を示したときにはいずれも上空の乾燥した大気  

が下降している状況が頗著にみられ，また，福岡上空の高度約1，DOOmにおける比湿と十  

種ヶ峰におけるオゾン濃度の変化は極めてよく対応していた。  
以上のことから，十種ヶ峰におけるオゾン濃度は成層圏に由来するオゾンの寄与が大き  

く，また，高層気象及び局地的な気象状況の変化が，長時間及び短時間スケ」ルのオゾン  

の挙動にも大きく影響を及ぼしていることが推察された。  

Abstra（・t  

Usingthedataofthec・ZOneCOnCentrationcontinuouslyobtainedsiIICe1984atMt．  
Tokusagamine，locatedattheborderbetweenYamaguchiandShimanePrefectures，  
thebehaviourofthebackgroundozonewasstudied．  
（1）Althoughthealtitudeofthemonitoringstationin530m，lowerthantheother  

Stations，theozoneconcerltrationtherewas，aSatOtherstations，atthemaximuminthe  
SpringtirneEromApriltoJune（monthlyrneanbeingabout50ppb）andattheminimum  
inJulyandAugust（about20ppb）．Therangeofthediumalvariationismuchsmaller  
thanthatintheurbanreglOnS．Showingcomparativelyhighconcentrationinthenight  
time，  

（2）TheozonecoTICen亡ra亡ionrapid】ydeereasedtromJune亡0］uly．Itshfs［ogram  
ShowsthatinJulyandAugustalargerportionisfoundonthehighersideofthepeak，  
WhilethelargerportionisonthelowersideinJune、Inaddition，thetwo－peakproflle  
OfthehistogramforJuneimpliesthealternationoftheairmassfromthecontinenta】  
airmasswithhigherozonetothemarineairmasswith10WerCOnCentration，  
（3）Theozoneconcentrationandtherelativehumidityshowedastrongnegative  

COrrelation・Especialy at nighttime，there are many casesin which the ozone  
COnCentrationinereaseswiththedecreaseofthehumidity，Orinwhichthelowhumidity  
inthedaytimecontinuedwhen the ozoneconcentrationwasrelatively highinthe  
nighttime，Judgingfromtheweatherconditioninsuchcases，itisestimatedthatthe  
COmpenSatfng flows of the mountainwind and theland breeze mergedinthe  
environmentofthedescendingflowinthedriftinghighatmosphericpressurebrought  
downthedryairmasscontainlngrichozoneintheupperlevel．   

刷 ′medaj】）′Changeof抽evertica】pro別eofthesp∝i丘ぐhumidityat Fukuoka  

（160kmsouthwestofMt．Tokusagamine）inMaytoJune1986showsevidentdowndraft  
Ofthedryairmassintheupper】ayerwhentheozoneconeentrationwashighatMt，  
Tokusagamine・Italsoshowsagoodcorrespondencebetweenthespeci負chumidityat  
lOOOmaboveFukuokaandtheozoneconcentrationatMt．Tokusagamine．   

Itis concluded from above results that the ozone concentration at Mt．  
Tokusagamineismainlycontrolledbythestratosphericozone．1tisestimatedthatthe  
meteorologlCalsituationin the upperlayer and the change of the10Calweather  
conditionin且uencethebehaviourofbothlorlg－terrn andshortterm ozoneconcentra－  

tion．  

一166－   



十種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

1 はじめに   

大都市域における光化学オキシダントは，従来から大気汚染の重要課題の－・つとなっており，  

山口県におしゝてもオキシダントにかかわる環境基準の達成状況は極めて悪く，特に岩国，和木地  

域でオキシダント濃度が高くなることが多く，これの原因究明，対策が求められている。   

この高濃度オキシダント問題については，東京湾沿岸地域等で人為的に排出された大気汚染物  

質が，光化学反応によりオゾン等の二次汚染物質を生成しながら，内陸部まで輸送される過程が  

報告1）されるなど，その実態が解明されつつある。   

しかし，近年，汚染地域のみならず比較的大気の清浄な地域で，しかも春季に環境基準を超え  

る高濃度オキシダントがしばしば発生することが指摘されている2′6）。この原因として成層圏に由  

来するオゾンの寄与が大きいと考えられているが，その降下のメカニズムはよく分かっていない。   

そこで，非汚染地域においてオゾンの連続モニタリングを行うことにより，バックグラウンド  

オゾンの挙動を把握し，さらに都市域の高濃度オキシダントに及ぼすバックグラウンドオゾンの  

寄与を明らかにすることを目的として，1984年から国立公害研究所との共同研究により，阿東町  

十種ヶ峰においてオゾン濃度の測定を開始した。   

ここでは，十種ヶ峰におけるオゾン濃度の時系列変動，オゾン演度と他の大気汚染物質濃度及  

び気象条件との関係等について，これまでに得られた結果を報告する。   

2 測定地点   

図1に示すとおり，十種ヶ峰（標高989m）の中腹にある山口県青少年野外活動センター（山口  

県阿武郡阿東町，東経131041′42′′，北緯34■27′00′′，高度530m）において，オゾン濃度の測定  

を行った。この地域は，山口県と島根県の県境に位置し，山口県では極めて大気の清浄な地域で  

島根県  
J′  

●   

十種ヶ峰  

広島県  
ノ▲▲  

■  －  

、  

岩国  

●●＝■l  

図 1測定地点  
Fig．1LocationofMt，Tokusagamineandobservationpoint  
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吉次 滞ら   

ある。   

3 測定方法   

オゾン濃度の測定は，紫外線吸収法オゾン測定器（DasibiModellOO3rAHJ）により，1984年  

7月から連続測定を行った。なお，1986年7月からは気象観測（温度，湿度，風向，風速）も併  

せて実施している。測定地点の高度は530mであり，あまり高くないので測定の気圧補正は行っ  

ていなし、。   

また，非汚染地域における窒素酸化物，炭化水素等の他の大気汚染物質の濃度レベル及び気象  

状況を把握し，オゾンとの関係を調べるため，表1に示す項目について移動測定車による約1か  

月間の大気環境調査も3回（1984年9月，1985年3月，1986年6月）実施した。  

表  1測定方法  

Table l Measurement methods ofozone coneentI・ation  

項  目   測 定 方 法   型  式   備  考   

オゾン（03）   紫外線吸収法   Dasibi 】003AHJ型  1984年7月～   

風  向   矢羽式   光進電気工業   1986年7月～   

風  速   シンクロ発電式   MV－110C型   

気  温   測温抵抗式（白金）   

湿  度   高分子湿度センサー   

二酸化硫黄（SO2）   溶枝導電率法   電気化学計器㈱  移動測定車   
GRH－72M1塁J  

浮遊粒子状物質（SPM）  β線吸収法  アロカ㈱RTG102型         （1）19S4年9月ユ日（w  

9月28日  

一酸化窒素（NO）   吸光光度法（ザルツマン）  電気化学計器㈱  （Z）1985年3月】1日へノ  
GPH－74M1型  4月5日  

二酸化窒素（NOヱ）   （3）1986年6月4日～  

6月29日  

一▲酸化炭素（CO）   電気化学計器㈱  
GIA72型  

オキシダント（0∫）  吸光光度法  電気化学計器㈱  
（中性ヨウ化カリウム）  GXH－71M1型  

非メタン炭化水素  ガスクロマトグラフ法  ㈱島韓製作所   
（NMHC）   （FID）   HCM3AS持型  

メタン（MHC）   

風  向   矢羽式   
風  速   シンクロ発電式   

測温抵抗式（白金）   
光進電気工業㈱  

気  温  KANTAM－1000型  
湿  度   毛髪式   
日射量  熱電対方式  

（嗣－コンスタンタン）   

放射収支  
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十種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

4 調査結果   

4．1オゾン濃度測定結果   

4．1．1年変化  

1984年7月～1988年5月までの十種ヶ峰におけるオゾン濃度測定結果の総括表を，表2に示し  

た。また，1時間値の日最大値，日最小値及び日平均値の時系列変化を図2に，月平均値及び変  

動係数の経月変化を図3に示した。  

表  2 オゾン濃度測定結果総括案（十種ヶ峰，1984～1988年）  

Table 2 SummaryofozonedataatMt．Tokusagamine  

測定地点：－l一種ヶ峰  （単位：ppb）  

年   月   】  2  3  4  5  （〉  7  8  9 10   

1時間値の月最大値   47 （）0  63  50  

】時間値の月最小値   0   0   7   7  

l時間値の月平均値   
1984  

17 】5  32  32  

変動係数（％）   55 （）5  28  22  

1時間値＞60ppbの時間数   0  1  〕  0  

1時間値＞60ppbの日数   0 】（0）】（0） 0   

1時間値の月最大値   42  53  58  75  70 83  73  74  54  5（）  

1時間値の月最小値   20  21 13  22 10  4  2  Z  2  9  

1985  
1時間値の月平均値   〕4  36  41  49 43  34  21 ：≧】 2Z  30  

変動係数（％）   9 12 1（〉 】6  27  43  65 （】9  50  27  

l時間値＞60ppbの時間数   0  0  0  70  53  24  4 】コ  ロ  O  

l時間値＞輸ppbの日数■   0  0  t）10tユ）9（l）ヰ（l）ユ（明 4（0） 0  0   

1時間値の月最大値   47  54  64  TO  81 82  55  59  85  55  

1時間値の月最小値   29  32  2：1 24 】7  7  5  5  6 1（〉  

】986  
】時間値の月平均値   3少  4二‡ 47  51 49 41 23  ヱ7  二15  二‡6  

変動係数（％）   8  8 】4  1（〉  2二） j8  4j  41 31 17  

】時間値＞帥ppbの時間数   0  0  27 111】27  63  0  0 】2  0  
】時間値＞帥ppbの日数   0  0 8（0）16（3）】4（4）1】（1） 0  0 ユ（0） 0   

l時間値の用最大値   4S  54 （）4  68  84  74 （）7  50  58  5（）  

1時間値の月最小値   20  23  29  ユ0 19 15   二！  2  9 】1  

19ST  
1時間値の月平均値   37  40  45  50  50  48  21 20 〕5  37  

変動係数（妬）   】0 】2 12 14  ユ4 20  51 44  26  21  

1時間値＞60ppbの時間数   0  0  5  55 14二！ 72  4  0  0  0  
1時間値＞60ppbの日数   0  0 2叩）9（0）18（4）16（0）1（0） 0  0  0   

】時間値の月最大値   53  50 （）0  75  79  

】時間伯の月最小値   19  24  21 】9 18  

1988  
】時間値の月平均値   〕7  4〔I 45  49  49  

変動係数（％）   1ユ 10 1二！ 】6  20  

柑寺間値＞醐ppbの時間数   0   0  1  き4 】08  

l時間値＞㈹ppbの日数   0  0】（0）9（j）】4（4）   
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注〉l時間値＞60ppbの日数爛の（）内の数字は，日平均値も60ppbを超えた日数を示す。  
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図 2 十種ヶ峰におけるオゾン濃度の韓日変化  

FigL2 DailyvaliationofozoneconcentrationatMt・Tokusagamine   
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図 2（つづき）  

Fig．2（continued）  
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十憧ヶ蜂における′トソタグラウンドオゾンの挙動  

十種ヶ峰においても他のバックグラウンド調査結果と同様に，4～6月の春季に高濃度（月平  

均値約50ppb）となる現象がみられ，7，8月の夏季に最低濃度（月平均偵約20ppb）を示した。   

オゾン濃度の最大値が80ppbを超えたのは，1986年9月に85ppbを示したほかは，いずれの  

年も5，6月の春季であった。また，光化学オキシダントにかかわる環境基準（60ppb）を超えた  

時間数も春季に多く，特に19郎年5月には，約2割の時間数に相当する143時間で60ppbを超え  

ていた。   

一方，オゾンの濃度変動については，図3に示したとおり変動係数は春季から徐々に大きくな  

り，夏季に最大となるのに対し，11～2月の冬季は極めて変動が小さく，オゾン濃度も30～40ppb  

で非常に安定していた。   

4．1．2 日変化   

十種ヶ峰におけるオゾン濃度の日変化の一例として，高濃度日が周期的に発生した1986年5月  

の経時変化を図4に示した。山口県内の主要部市部のオキシダント濃度の日変化は，図5に例示  

したとおり，一般に昼間高く，夜間に低い1つ山型のパターンを示すが，十種ヶ峰におけるオゾ  

ン濃度の日変化はこれと全く異なり，上昇又は下降気味に推移するもの，極大値又は極小値を示  

すものなどさまぎまなパターンを示した。しかし，その日変動幅は都市部オキシダントの変化に  

比べて小さく，夜間も比較的高い濃度を示した。  

ppb  

一1時間偶の月最大値  

・‥1時間値の月平均値  

・・tl時間偶の目最小値  

関  

係 48  

・一  
色  
71814 7 柑14 71814 7 柑14  月  

1985  1986  1987  1988  

図 3 十穫ヶ峰及び変動係数の経月変化  

Fig・3 Monthly variation of zone concentration and variation  

coe氏cient  
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図 4 十種ヶ峰におけるオゾン濃度の日変化例（1986年5月l～31  

日）  

Fig．4 Example ofdiurnalvariations of ozone concentration at  

Mt．Tokusagamine（l～31May，1986）  
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†・種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動   
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図 5 都市部におけるオキシダント濃度の日変化例  

（岩国市役所，1986年5月6～10日）  

Fig．5 Exampleofdiurnalvariationsofoxidantconcentrationin  

urbanarea（lwakunicity6～10May，1986）  
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図 6 オゾン濃度の時刻別月平均値の変化（1986年）  

Fig．6 Diurnalvariationofozoneconcentration（1986）  
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吉次 清ら  

また，園6に1986年の各時刻別の月平均値の変化を月別に示したが，オゾンの濃度レベルは春  

季に高く，夏季に最低となるものの，各月とも昼夜の差はほとんどみられなかった。   

4．2 大気環境調査結果   

各測定期間中の大気汚染物質の平均濃度は，二酸化硫黄（SO2）が2．6～2・Oppb浮遊粒子状物  

質（SPM）は21．0～15．8FLg／m3，→酸化窒素（NO）は0．7～0．3ppb，二酸化窒素（NO2）は1．1～0．7  

ppb，一酸化炭素（CO）は0・28～0．14ppm，非メタン炭化水素（NMHC）は0、395～0・162ppmC，  

メタン（MHC）は1．83～1．70ppmCであった。これらを，岩国，徳山，宇部等，山口県内の主  

要都市部における大気汚染常時監視測定結果7）（表4）と比較してみると，非メタン炭化水素とメ  

タンがほぼ同程度かやや低いほかは，二酸化硫黄は1／3～1／4，SPMは1／2，一酸化窒素は  

1／30～1／70，二酸化窒素は1／20～1／30，一酸化炭素は1／10の低い濃度であった。   

5 考 察   

5．1十種ヶ時の大気汚染レベルについて   

十種ヶ峰における大気汚染物質濃度は，4．2で示したとおり，山間部では自然起因の寄与も大き  

いと考えられる非メタン炭化水素，メタン，浮遊粒子状物質を除いて，県内部市部の1／3以下の  

低い濃度であり，特に，一次発生源の影響が大きい一酸化窒熟ま1ノ3D～1／70と極めて低い濃度で  

あった。また，これらの濃度レベルは国立公害研究所が全国の非汚染地域で行った調査結果8）（付  

表）ともほぼ同程度であり，十種ヶ峰が人為汚染の影響の少ないバックグラウンド地域であるこ  

とが認められた。   

5．2 オゾン濃度の年変化について   

ドブノン分光光度計により世界各国の気象機関で測定されているオゾン全量は，一掛こ，北半  

球では春季に最大，秋季に最小となり，しかも高緯度ほど年変化の極大値が早い月に現れ，また  

絶対値も大きくなることが知られている9）。図7に札幌，館野，鹿児島におけるオゾン全量10）及び  

十種ヶ峰におけるオゾン濃度の年変化を示したが，十種ヶ峰のオゾン濃度の極大値は4月に現れ  

ており，緯度が比較的近い館野とほぼ同一時期であった。   

しかし，十種ヶ峰におけるオゾン濃度は，6，7月にかけて急激に低下し，7，8月の夏季に最  

低濃度を示しており，オゾン全豊の変化と異なっている。これは鶴田らの報告11）にも示されたよ  

うに，梅雨を境に，オゾン濃度の高い大陸性気団からオゾン濃度の低い海洋性気団に覆われてき  

たためと考えられるが，オゾン全量が成層圏オゾンを含む全量を示しているのに対し，オゾン濃  

度は地上レベルの濃度測定結果であるため，気団の交代によるオゾン濃度の変化が顕著に現れた  

ものと考えられる。  
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表  3 十種ケ峰における大気環境調査結果  
Table 3 SummaryofairpollutantsandmeteorologicalelementsatMt．Tokusagamirle  

区  分  大 気 汚 染 物 質  気  象   

項  0∫   SO2  SPM  NO  NO2  NOr  CO  NMHC  MHC  風 向  風 速  気 温  湿 度  日射量  
目                                     （Ppb）  （ppb）  （〟g／mユ）  （PPb）  （ppb）  （Ppb）  （ppm）  （ppmC）  （ppmC）  （16方位）  （m／s）  （OC）  I≠十  （MJ／m2h）   

平 均 値  ユユ．S   ユ．5  2l．0   0．6   0．7   l，3   0．14  D．〕95  l．827   0．9  17－2  86．0   0．4（I7  

】984  】，2  1二！．2   0．6   】．0   】．5   0．0（】  0．075  0．035  0．6   ヱ．4  15．0   0．71】  

最 大 値  44   10   179   3   9   12   0．3   SW  3．8  24．5  99－0   3．00  

9／3～  0   0   0   0   0   0．20  1．66  C（32）  C   8．2  35．0   0   

9／28  例  数  5（〉9   720  550  59（）  59（）  596  560  458  458   597   597   597   597   59（）  

相関係数  0．7二15■■  0、56〕＝  0、18S＝  0．三08＝  0．186■雷  0．Z（）7＝  0．17ヱ＝  0．（）15  －0．00ユ  0．363＝  0．ユ5も＝  －0．ユ36●雷  0．ユ47＝   

平 均 値  53．3   2．0  15．8   0．7   0，8   】．5   0－28  0．】62  1．716   5．0  7l．6   0．440  

1985  1．0  一三．6   0．5   0－7   0．0（〉  0．022  0．050  0．8   4．1  18．3   0．7】2  

最 大 値  74   8   81   2   4   6   0．4   NE   3．き  Ⅰ3．8  95，0   2．86  

3／ll  0   0   0   0   0   0．12  1．64  C（35）  C  －3．l  24．0   0   

～4／5  例   数  470  490   4ユユ   ヰ88  4SS  48S  4S4   〕59   359  44：l  44：〉   44：i  44：i  44：i  

相関係数  0．781‥  0，ココ6◆◆  0．072  －0．130＝  0．25j＝  －0，21（〉●事  0．10（）◆  －0．011  0．477＝  0．27γ＝  0．Ⅰ86＝  －0．465■■  0一〕21＝   

平 均 値  48．2   2．6  1（I．3   0．ユ   1．4   0．19  0．207  】．70】   0．Ot4  18，】  72．1   0．535  

19S6  】．6  15．0   0．5   1．2   1．5   0．08  0．0】7  0．〔拘2  0．9   3．1  】8．0   0．811  

最 大 値  98   12   77   4   9   10   0．4   WSW  3．19  

0   

6／4′、  

0   0   0   0   0．15  1．60  C（12）  C   7．1  25．0   0   

6／29  例  624  624  624   624   541   542   624   624   624  624  624  

相関係数  0．965‥  0－620＝  0．449■■  0．1二11＝  －0．288■■  －0．271＝  0．625＝  0．106●  0．S25＝  －0．041  0．】65＝  －0．628＝  0．327＝   
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注）相関係数は，各項冒とオゾン濃度との相関係数を示す。（＝，一はそれぞれ危険率19乙及び5％で有意）  



吉次 清ら  

表  4 大気汚染常時監視測定結果  
Table 4 Airpollutionmonitoringdataatselectedstationsin  

YamaguchiPrefecture  

0ズ  SOZ  SPM  NO  NO2  NO∫  CO  NMHC  
（ppb）  （PPb）  （〃g／m3）  （ppb）  （ppb）  （ppb）  （ppm）  （PpmC）   

昭和59年度  （37）  20  20  39  1．3  

悶  
国  

60／／   8  3（）  20  21  41  】．3   

役  
所   61／／  25   7   38   2】   2】   42   1．3  0－j8   

徳  昭和59年度  26   9   33   20   21   41  0．39   

山  
申  60 ノ／  25   7   41   19   20   39  0．4】   

役  
所  61ノ／  23   丁   44   20   20   4〔〉  0．40   

宇  昭和59年度  22   37   19   54   】．0  0，Z8   

部 薫   60 ノノ  21   7   37   20   36   0．8  0．28   

役  
所  61〃  24   39   14   21   35   0．封   

注）1）オキシダント（0，ー）は，昼間（6暗～20時）の1時間値の平均値である。  

2）SPMの（）内の数値は，ダスト計による測定値である。  
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図 7 オゾン全量（札幌，館野，鹿児島）及びオゾン濃度（十種ヶ  

峰）の経月変化  

Fig．7 Monthly variation of totalozone（Sapporo，Tokusr  
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十種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

一方，気象庁高層気象台がオゾンゾンデにより観測したオゾンの鉛直分布12トをみると，高度  

20～25km付近の成層圏オゾン層の高濃度帯が，春季には高度10km付近までスソをひいてお  

り，地上付近の濃度レベルも比較的高くなっていることが示されており，これらを併せて考える  

と，十種ヶ峰におけるオゾンの挙動は成層圏に由来するオゾンが支配的であり，グローバ／レスケー  

ルの気象変動に大きく左右されていることが推察される。   

5．3 オゾン濃度の日変化について   

十種ヶ峰におけるオゾン濃度の日変化は，図4に示したとおり様々なパターンを示すものの，  

都市部におけるオキシダントの変化に比べて，日変動幅は非常に小さく夜間も比較的高い濃度を  

示した。   

園8に，1986年3～6月のオゾン測定結果について，時刻別の日最大値出現頻度分布を示した。  

都市部のオキシダントが，図5に例示したとおり，一般に13～16時頃に日最大値を示すのに対し，  

十穐ヶ峰では日最大値の出現時刻は様々であった。しかも深夜に60ppbを超える日最大値の出現  

頻度が高いことは特徴的であったが，これは後述するオゾン濃度と湿度との関係からも，海陸風  

及び山谷風等の局地的な気象の影響を受けた山間部の日変化の特性と考えられる。   

また，12～18時の日中も日最大値の出現頻度は比較的高く，図6に示した時刻別の月平均値の  

変化でも，7，8月の日中はオゾン濃度が若干上昇している。このことは都市部からオゾンを含む  

汚染物質の移流及び山間部における光化学反応によるオゾンの生成の可能性も示唆している。し  

かし，オゾン濃度が高くなった日の日中（7～18時）の風向は，図9に示すとおり，ほとんど北  

系の風であり，十種ヶ峰の南東から南西に位置する都市部からの汚染物質の移流の影響は小さく，  

また4．2にも示したとおり他の大気汚染物質濃度は非常に低いため，光化学反応によるオゾンの  

生成の量は少ないと考えられるが，これらのことについては，今後，さらに局地的な気象状況を  

123L156789柑1112131415161718192821222324   

図 8 日最大値の出現頻度分布（1986年3～6即  
Fig・8 Frequencydistributionofmaximaml－hozone  
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吉次 滑ら  

（1）08≧50ppb  

（2）0。く50ppb  

（3）全 体  

（n＝312）  

図 9 風配図（1986年6月4～29日）  

Fjg，9 WjrlerOSe（4～29JuJle，ユ986）  
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十種ヶ蜂におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

含めた詳細な検討を行う必要がある。   

5．4 オゾン濃度の度数分布   

十種ヶ峰におけるオゾンと都市部におけるオキシダントでは，夜間の挙動に大きな差異がみら  

れたので，図10に1986年のオゾン濃度の度数分布を日中（7～18時）と夜間（19～6時）に区  

分して月別に示した。   

各月の分布の型をみると，ほぼ正規分布を示したのは3，4，10，11月であり，12～2月の冬  

季は非常に先が細く，濃度変動の小さい－・山の分布となった。また，5～9月はスソの広い分布  

となったが，いずれの月も日中と夜間ではほぼ同じ分布を示した。   

この度数分布からも，オゾン濃度が春季に高く，夏季に最低となること，濃度変動は春から夏  

季に大きく，冬季に小さくなること及び日中と硬間では濃度レベル及び変動ともほとんど差がな  

いことが示された。   

なお，スソの広い分布を示した5～9月のうち，7，8月は高濃度側にスソをひいているのに対  

し，6月は低濃度側にスソをひき，しかも二山とみられる分布を示した。これは，図3の経月変  

化でオゾン濃度が6，7月にかけて急激に下降していることにも示されるように，梅雨入りを墳と  

してオゾンの商い時期と低い時期の2つの分布が重なったものであり，5．2に示したとおり，オゾ  

ン濃度の高い大陸性気団から，オゾン濃度の低い海洋性気団に覆われてきたためと考えられる。   

5．5 オゾン濃度と他の大気汚染物質及び気象要因との関係   

表3にオゾン濃度と他の大気汚染物質濃度及び気象要因との相関係数を示した。   

二酸化硫黄，日射量及びオキシダントは，調査を行った1984年9月，1985年3月及び1986年6  

月の3時期とも正の相関関係（危険率1％で有意）を示し，湿度はいずれの時期も負の相関関係  

を示した。また，オゾンの生成及び消滅に関連の深い一酸化窒素及び二酸化窒素は，9月と，3月及  

び6月で正負逆の相関関係を示し，ほかの汚染物質も測定時期によって相関関係の大小は様々で  

あり，これが測定時期の差異を反映しているかどうかについては明らかにできなかった。   

このように，二酸化硫黄及びオキシダントを除くほかの汚染物質とオゾン濃度との相関関係は  

測定時期によって異なっているのに対し，温度及び日射量は3時期とも比較的掛）相関関係が認  

められたことは，十種ヶ峰におけるオゾンの挙動は気象状況に大きく左右されていることが推察  

される。なお二酸化硫黄は表3に示したとおり非常に低濃度であるものの，いずれの測定時期も  

比較的強い正の相関関係を示したことは，ほかの汚染物質と対照的であり，今後さらに検討する  

必要がある。  

5．6 オゾン濃度と湿度の関係  

表3に示したとおり，オゾン濃度と湿度（相対湿度）はいずれも負の強い相関関係を示した。  
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図10 オゾン濃度の度数分布（1986年）  

Fig．10 Frequencydistributionofozoneconcentration（1986）  
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Fig．10（continued）  



吉次 滑ら  

そこで，オゾン濃度と湿度の日変化を詳細に検討したところ，図11に示したとおり，オゾン濃  

度と湿度の変化にしばしば特異的な挙動が認められた。都市部におけるオキシダントの日変化で  

は，図5に例示したとおり，一般に夜間は光化学反応によるオゾンの生成は停止し，一酸化窒素  

による消費及び地表面への沈着等によりオゾン濃度は減少し，また，湿度は気温の低下とともに  

上昇する。しかし十種ヶ峰では，夜間の湿度の低下にともなってオゾン濃度が上昇したり，ある  

いはオゾン濃度が夜間も比較的高濃度を示したときiこは，日中の低い湿度レベルがそのまま継続  

されている例がしばしば認められた。すなわち前者の例としては，1986年6月20、21日には20  

時～24時にかけて湿度が87～44％に，また1987年5月15，16日には21時～2時にかけて  

61～32％に低下したのにともない，オゾン濃度はそれぞれ29～60ppb，43～70ppbに増加した。  

また後者の例としては，21時～1時にかけてオゾン濃度が80ppb以上の高濃度を示した1987年  

5月9，10日には，湿度は深夜まで日中と‘ほぼ同レベルの約30％であった。   

これらの変化を示したときの気象状況は，図11に示したとおり移動性高気圧に覆われているこ  

とが多く，また，測定地点が中国山地の北側，十桂ヶ峰の北斜面に位置するため，日中は北系の  

オ
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3  9  15  21 3  9 15  21時  
1986／6／8  

図11オゾン濃度と相対湿度，風向，風速の経時変化例  
（夜間に湿度が低下しオゾンが高濃度を示した場合）  

Fig・11Example ofdiurnalvariations of ozone concentration，  
relativehumidity，Windvelocityandwinddirection  

lト】   
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Fig■11（continued）  

海風（谷風）が，夜間は南系の陸風（］」風）が顔著に現われいる。このときの夜間の南系の風は  

風速2，3m／sと，十種ヶ峰の夜間にしては比較的強い風であったことは特徴的であり，陸風と山  

風が重なって日中よりもむしろ強い風になったものと考えられる。   

以上のことから夜間のオゾン高濃度現象を推察すると，移動性高気圧による下降気流の雰囲気  

の中で，しかも夜間は陸風及び山風の補償風とあいまって，上空から湿度が低くオゾン濃度の高  

い気塊が沈降してきたことによるものと考えられる。このことは今後さらに検討を進める必要が  

あるが，十種ヶ峰においては，局地的な気象状況の変化が短時間スケールのオゾン濃度の挙動に  

も大きく影響していることが推察される。   

5．7 オゾン濃度と高層気象との関係   

成層圏に由来するオゾンの対流圏上部から下部への沈降については，ジェット気流を伴う寒冷  

前線の後面，あるいは寒冷前線を背後に控えた高気圧の後面等で生じることが，種々の報告l…で  

示されている。また，村松15〉は春から夏季の館野上空500mb付近の高度（約5，500m）で，オゾ  

ン濃度が高く湿度の低い薄い層を観測し，これが成層圏に由来するものであると報告している。   

そこで，高層気象データを用いて，上空の乾燥した大気の下降状況と，地上のオゾン濃度の関  

－ htl   



十種ヶ峰におけるバックグラウンドオゾンの挙動   

係を検討してみた。図12に1986年5，6月の福岡（十種ヶ峰の南西約160km）における比湿の  

垂直分布を，また図13及び図14にそれぞれ福岡上空900mb（高度約1000m）における比湿と十  

穣ヶ峰におけるオゾン濃度の経時変化及び散布園を示す。   

十種ヶ峰でオゾンが高濃度を示した5月7，8，18，24日，6月2，12日はいずれも上空の乾  

燥した大気が，地上付近まで下降している状況がよくみられ，若松らは，この下降してきた乾燥  

比湿（g／kg）  
（mb）   

500   

700   

850  

1000   
1  5  10  15  20  25  30 日  

5月  

5  10  15  20  25  30 日  

図12 福岡における比湿の垂直分布の経日変化（1986年5～6月）  
Fig．12 Dailyvariationofvertivaldintributionofspecifichumidity  

atHukuoka（May～Jun，1986）  
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湿
 
 
 

図13 オゾン濃度及び比湿（福岡900mb）の経日変化（1986年  

5～6月）  

Fig．13 Dailyvaritionofozoneconcentration（Mt・Tokusagamine）  

and specific humidity（Hukuoka，990mb）（May～June，  

1986）  
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Q  5  18  15  2匂  

L 

比  湿  
／kg  

園14 比湿（福岡900mb）とオゾン濃度（十種ヶ峰）の関係  

（1986年5～6月）  
Fig．14 Relationshipbetweenspecifichumidity（Hukuoka，900mb）  

andozoneconcetration（MしTokusagamine）（May～June，  

1986）  

大気中にしばしばオゾン濃度の極大値が現れることを報告16）している。また，図13及び図14に  

示したとおり，福岡上空の高度約1000mにおける比湿と十種ヶ峰におけるオゾン濃度の変化は  

極めてよく対応している。   

このことからも，十種ヶ峰におけるオゾン濃度は成層圏に由来するオゾンの寄与が大きく，ま  

た，その挙動は高層気象の変化に大きく左右されていることが認められた。   

6 おわりに  

1984年に開始した十種ヶ峰におけるオゾン濃度の連続モニタリングにより，バックグラウンド  

オゾンの挙動がいくらか把握でき，これまでに得られた結果により，都市部におけるオキシダン  

トをはじめとする種々の大気汚染物質濃度との関係について，さらに解析をすすめているところ  

である。今後も，バックグラウンドオゾンのモニタリングを継続するとともに，都市部における  

調査を併せて行うことにより，当初の目的である都市部の高濃度オキシダントに及ぼすバックグ  

ラウンドオゾンの寄与を明らかにし，光化学オキシダントにかかわる大気保全対策に役立てたい  

と考えている。  
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付 表 パックブランド大気環境調査結果  

Table Summaryofairpollutiondataincleanremoteatmosphere  

SO2  SPM  NO  NO2  0，  MHC  NMHC  

（ppb） （〝g／m） （ppb） （ppb） （ppb） （ppm） （ppm）   

∩．】6  11MAR一－5 APR．  

1へ牒    0・－8】  0一－2  0′、4   1ユーー58 】．64一－】R4 0．12一－0．24  1985   

三  陸  町  1，4  】3．（鳩  2．5  ユ．O  J6  Ⅰ．62  

（岩手県）  0～9．9  0一－27．5   0～39，0  12．5・－5：〉 1．62一－1．71   
0．0ユ  8′－1】OCT．】980  

諸  川  村  4，ユ  38．42  】．83  4．2  1ヱ．9  】．70  0jO   

（茨城県）  0′一三6  】7～2】NOV．19別1              0．9一－70  0．5一－】2，9   2′、33  1，る6′－1．R8 0．柑一－0．55   

黒部漸ダムサイト  j0  】40  】．0  （0）  29．4  1．糾  

0～3  0【〉1   
0．11  17一一三1AUG198】   

（蕃山県）  0～15  13～4S l．60一－l，75 0．07～0．柑   

敢形ダムサイト  Ⅰ22  9．55  二l．6  1，6  ユ8  l．b7  0．10  6′－90CT．19Rl   
（秋田県）  3．6・－2臥8  0一－7．6    0～6   1〔卜）48 1．63～1．69 0．（】る、n．】5   

八木沢ダムサイト  3．6  11．7  （】．5  5．0  26．3  l，70  

（県）   06′－9．5  
0．18  26～30JUL．1982  

〕．4一－10．6  2．1）一一臥b  7．0一－44．0 1．60へ」．80 0．10・）l）．40   

高  野  町  2．1  ＊  0．5  2．ユ  26．9  174  
【）．】ユ  卜）l（＝UL．198ユ  

2′、74  】．軒ト」．20 0．07一－0．24   
】」UL一－】2AUG   

（広島県）   0一）11  0′－3  1～8  
1982   

八  満  山  ＊  15．j  ＊  ＊  3】．4  ＊  

29JUN一－6JUL．  

（福島県）   15～る0   
＊   198】  

14－－21MAY．】98l   
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三郡山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

BehaviorofBackgroundOzoneatMt．Sangun  

宇都宮彬1・岩本真二1・溝口次夫2  

AkiraUTSUNOMIYAl，ShinjiIWAMOTOlandTsuguoMIZOGUCHI2  

ⅠⅠ－5  

要 旨  
1錮6年4月～1988年3月まで福岡市の東南東18kmに位置する大気の清浄な高所地点  

である三郡山山頂（920m）でオゾンのモニタリングを実施した。また，内陸低汚染地に位  

置する小郡局のオゾンを併せて解析した結果次のことが分かった。  

（1）三郡山山頂のオゾン濃度は成層圏由来のオゾンを反映しており，夏期を除いてバッ  

クグラウンドオゾンと考えることができる。  

（2）三郡11‖山頂のオゾンは夏期に福間市周辺の人為起源汚染の影響を受けて高くなるこ  

とがある。  

（3）三郡山山頂で観測されるバックグラウンドオゾン濃度は，季節変動があり，春期に  

最も高くなる。  

（4）バックグラウンドオゾンは移動性高気圧下で高く，南の湿った気団に覆われるとそ  

の濃度は低くなる。  

Abstract  

The ozonedata collected at thetop Df Mt．Sangunlocated at a height of920  

metersandatOgoriexistedgroundlevel，nOn－urbanareainthenorthernKyushufrom  

April，1986tomarch，1988wereana】yzed；  

（1）TheozoneatMt．Sangunshowsthebackgroundlevelirlthe）owertroposphere  

inthislattitudeevceptsummer．  

（2）In summer the ozone at Mt．Sangunis often affected by the anthropogenic  

pollutedair．  

（3）ItisfoundthattheozonemonitoredatMt．Sangunexhibitsseasonalvariation  

Withamaximuminspringandwithaminimuninsummer．  

（4）TheozoneatMt．Sangunishighinmigratoryanticycloneandlowinhumidly  

airmassfromsoutherly．  
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宇都宮彬・岩本真二・溝口次夫  

1 はじめに   

成層圏には高濃度オゾンが存在しており，有害な紫外線から地表を保護する重要な役割を担っ  

ている。また，オゾンは都市域大気中のオキシダントの主成分でもあり，光化学オキシダント（オ  

ゾン）は特に春期から夏期にかけてしばしば高濃度が鶴沼瞳れている。   

近年，人間活動から生じるクロロフルオロメタン等による成層圏オゾン破壊の恐れが警告され，  

オゾン観測の重要性が再認識されている。また地表のオゾンは硫黄酸化物，窒素酸化物などの，  

人為汚染成分と異なり，大気の清浄な地域においてもかなりの濃度ト3〉で存在する。これらバック  

グラウンドオゾンの挙動については未だ十分に解析されていない。   

大気の清浄なバックグラウンド地点でのオゾンは主に成層圏由来と考えられており，バックグ  

ラウンドオゾン濃度の季節変動，成層圏からのオゾンの降下等に関する知見を得ることは内陸地  

表観測点のオキシダント濃度に与えるバックグラウンドオゾンの影響等を考察するために重要で  

ある。   

本研究は人為汚染源の影響が少ない山岳地域において，オゾンのモニタリングを実施し，この  

データを基にバックグラウンドオゾンの季節変動，気象との関係，バックグラウンドオゾンと地  

表オキシダントの関係について考察したものである。   

2 調査方法   

2．1調査期間   

モニタリング期間は1986年4月17日～1988年3月31日までの間で三郡山山頂での測定日数  

は667日であった。   

2．2 調査地点及び項目   

大気の清浄な山岳地域のオゾンモニタリング地点は博多湾沿岸から東南東方向約18km内陸  

に位置する三郡山山頂（920m）である。また，低汚染地表測定地点として博多湾沿岸から東南方  

向に28km内陸の筑紫平野北部沖積低地に位置する国設筑後小郡環境大気観測所（小郡局）のオ  

ゾン測定値を解析に用いた。   

図1に測定地点を表1に測定地点の概要及び測定項目を示す。   

2．3 測定方法   

オゾン濃度は紫外線吸光法による自動測定装置（D∂Slljbi社製）を用いて測定した。オゾン測定  

装置はヨウ化カリウム法による動的校正を毎年4月に実施している。また，三郡山山頂のオゾン  

濃度は栗田ら4〉の方法により高度補正を行っている。   

解析に用いた天気概況，天気図等の気象データは福岡管区気象台発行の「気象年報」及び「気  

象」を用いた。  
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三郡山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

園 1測定地点  

Fig・1Non－urbanstationsselectedforthisstudy  

表  1測定地点の概要  
TablelSummary ofmonitoringstations  

測 定 地 点  位 置  高 度  調査項目  

三郡山山頂   バックプラウン  N33933’   92Dm O3，WD，WV  

ドオゾン測定点  E130D35’  

国設筑後小郡  低汚染地点  N33凸24’  地 表  03，WD、WV  

環境大気測定所  El〕0034′   

3 モニタリング結果   

測定月別オゾン平均濃度，月最大値及び最小値を表2に示す。測定日数は三郡山山頂で667日，  

小郡局で646日であった。月平均濃度は三郡山山頂の方が小郡局より高濃度であった。また最大  

値は三郡山山頂，小郡局とも5，6月を中心に100ppbを超えていた。最小値は小郡局ではほとん  

どOppbであるのに対して三郡山山頂でほぼ10ppbであった。  
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衰  2 測定月別オゾン濃度  

TablelMonthlyozonebetweenApril，1986and  

March，1988  

単位：ppb  

三郡山l＝頂  小  郡  局  
Mean Maぺ． Min－   N Mean Max． Min．  

1986．4  

1986．5  

1986．6  

19∂6．7  

t986．8  

】986．9   

】986－10   

1986．11  

】986．12  

19S7，1  

19S7．2  

1987．3  

19g7．4  

1987．5  

1987．6  

1987．7  

1987．8  

1987．9  

】987－10  

1987．11  
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Mean，Max、，Min∴月別時間値平均値，月最大値，月最小値  

Nご測定日数   

4 考 察   

4．1三郡山山頂オゾン過度の変動   

4．1．1経時変化   

三郡山山頂及び小郡局におけるオゾン濃度の経時変化の一部（1986年5月17～24日，1987年  

7月5～12日，1986年10月9～16軋1987年2月1～∂日）を図2に示す。三郡山山頂のオゾン  

濃度は極端な日変化は認められず，一般的に，晴れの日は三郡山山頂のオゾン濃度は高く，雨又  

は曇りの日は低くなる傾向がある。   

これに対して，小郡局においてはオゾン濃度は晴れの日に日変化が認められ，雨又は曇りの日  

は日変化せずに三郡山山頂のオゾン濃度とほぼ同じ濃度レベルを示す。  
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暗  晴  雨  
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一  日  
暗  暗  暗  暗  曇

 
 

図 2 オゾン濃度の経時変化  

一三郡山山頂，・・・・・・小郡局  

Fig．2 TimeseriesozonevariationatMしSangし1nandOgoori   

三郡山山頂と小郡局のオゾン濃度変動の違いが顕著に現われている1887年12月についてオゾ  

ン濃度変動・時刻・日の三次元グラフを図3に示す。小郡局のオゾン濃度は日中濃度の高くなる，  

山型パターンを示すのに対して三郡山山頂のオゾン濃度は変化の少ない台形を示す。このように  

三郡山山頂と小郡局でオゾン濃度の日変化パターンが異なる。三郡山山頂のオゾン濃度は一次汚  

染質によるオゾンの生成，消滅が少なく，また，福岡市街地方向からの風向は非常に少ない。し  

たがって，バックグラウンドオゾン濃度を反映していると考えられる。  

4．1．2 日変化  

囲4に三郡山山頂オゾン濃度の時間値の月別平均値，時間最大値及び最小値の一部（1986年  

1t】1－   



宇都宮彬・岩本真二・溝口次夫  

オゾン濃度  オゾン洩虔  

三郡山山頂  
小郡  

図 3 オゾン濃度変動（1987年12月）  
Fig．3 Threedirnensionalgraphicfeatureofozonevariation  

2  d  6  g 柑 l～ Id 16 ほ 甜 Z〉 24昭  

2 」 6  8 18 12 日 16 18 細 2 2一時  

2  4 8  白 1b12】4 】6 川 畑 控 21噂   

図 4 三郡山山頂オゾン濃度の日変化  

一1時間値月平均値，…‥・1時間値月最大値  

－1時間値月最小値  

Fig．4 DiurnalozonevariationatMt．Sangun  
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三郡山におけるバックグラウンドオゾンの挙動   

5月，1986年8月，1987年1月）を示す。   

オゾン濃度の平均値は夏期に日変化が認められるが，夏期を除いて，1日中ほぼ同じ濃度レベル  

である。また，オゾン濃度の変化量（月最大値と最小値の差）は冬期に最も小さく春期から夏期  

にかけて次第に大きくなる。これは冬期は西高東低の天気図が多く出現し，季節風が強いためで  

あると考えられる。また，夏期は南の湿った気団により月別最小濃度が小さくなるためであると  

考えられる。   

最大値は夏期に最も多くなり，この時期の日変化は午前（10時）その濃度が一時減少し午後（15  

時）に濃度の最大値が出現するというパターンで，図2のオゾン濃度経時変化においても，7月の  

晴れの日は鋭いオゾンの高濃度ピークが出現している。▲これは混合層の発達とともに地表面近く  

の一次汚染質によりオゾンが二次生成されるためであると考えられる。このため，平均値は5，6，  

10月にわずかに日変化が見られ，7，8，9月に日変化が顕著に現われる。   

このように三郡山山頂のオゾン濃度は夏期の地表面近くの一次汚染質による高濃度の出現が一  

郎認められるが，地表汚染質による影響が少ないと思われる日の出前後の7時の三郡山山頂のオ  

ゾン濃度を各調査日のバックグラウンドオゾン濃度と考えることができる。   

4．1．3 長期変動   

図5に三郡山山頂における7時オゾン濃度の月別平均値，最大値及び最小値を示す。   

平均オゾン濃度は1987年の方が1986年より高く，またオゾン平均濃度は春期（3～6月）に約  

50～60ppbと最も高く，夏期（7，8月）は25ppbと最も低かった。秋期（9～11月）は40～50ppb  

で，冬期（12～2月）は35～45ppbであった。7，8月の夏期に平均濃度が大きく低下する原因と  

しては，最小値が極端に落ち込んでいること及び低濃度が多く出現するためであると考えられる。  

（
乞
d
）
 
也
璧
∴
ゝ
七
 
 

4  7 10 1  4  7 10 1 f】  
1986  1987  19悶   

図 5 三郡山オゾン農度の長期変動  

一平均値，▲＝一最大値，…・▲・最小値  

Fig．5 LongLtermOZOneVatiationatMt，Sangun  
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また冬期は最大値最小値の羞が小さかった。   

三郡山山頂オゾンの由来について考察するため，成層圏オゾン濃度を反映していると考えるこ  

とができるドプソン計によるオゾン全量濃度の変動と三郡山山頂のオゾン濃度変動とを比較し  

た。   

気象庁が行ったドプソン分光計によるオゾン全量の観測結果5〉（AerologicalDataofJapan）  

の1862～1983年までの月別平均値を図6に示す。三郡山山頂のオゾン濃度は，7，8月の夏期を除  

くと，図6に示す鹿児島吉野のオゾン全量の濃度変動に類似した変化を示す。   

また1987年5月に福岡県で実施した6〉オゾンゾンデ及びライダーによる上層オゾンの観測結  

果並びに本調査による三郡山山Ⅰ頁オゾン測定結果を図7に示す。オゾン濃度は対流圏下部1km  

から対流圏上部12kmまではほぼ同じ濃度（約100pめ）であり途中にオゾンの高濃度域，低濃度  

域が存在していない。また15km上空からその濃度が上昇しはじめ，成層圏20km前後に最大値  

が出現している。   

オゾンの立体プロフィールにおいて，対流圏1～12kmの領域でオゾンの生成，消滅が認められ  

ないこと，及びドプソン分光計によるオゾン全量と三郡山山頂オゾン濃度の月別変動が夏期を除  

いて類似していることから，三郡山山頂で測定されるオゾンは夏期を除いて成層圏由来のオゾン  

を反映していると考えられる。   

4．2 三郡山山｝頁オゾン濃度と天気図型   

三郡山山頂オゾン濃度は成層圏由来のオゾンと考えられ，成層圏のオゾン濃度変動を示すと共  

に気圧配置等地表の気象条件によりその濃度が変動していると考えられるため，地上天気図と三  

郡山山頂オゾン濃度の関係について考察した。   

調査期間中の天気図を福岡管区気象台の気象通幸酎こ基づき，17に分類した。各天気図型につしゝ  
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 4 5 6 7 8 910111212 3月   

図 6 オゾン全量の変動5）（ドプソン計）  

鹿児島吉野（N31■38’，E130■36●）  

Fig．6 SeasonalvariationoftotalozoneatYoshino，Kagoshima  
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ー011  1012   10り  

オゾン濃度（数密度）c3   

図 7 オゾンの立体プロフィール6〉  
1987年5月24日オゾンゾンデによる測定。  

Fig．7 0zoneprofilesbyliderandozonesonde  
ThetriangleshowsthevalueatMt．Sangun．  

て，バックグラウンドオゾン濃度の平均値，最大値及び最小値を表3に示す。またオゾン濃度に  

顕著な差異の見られる6天気図型について代表的天気図を区8に示す。   

バックグラウンドオゾン濃度は一般的に，高気圧型及び前線型でその濃度は低くなる。   

また，両方停滞前線型又は南方低気圧型のバックグラウンドオゾン濃度は北方停滞前線塾，北  

方低気圧型よりもその濃度は高くなる。北方に低気圧又は前線が停滞する夏に多くみられる天気  

図型の場合は，南の気団の影響を受け，南の気団中のオゾン濃度が低いため低濃度になると推測  

される。これは前述した三郡山山頂オゾン濃度長期変動において，7，8月のバックグラウンドオ  

ゾンが低下する現象と一致している。しかしオゾン全量においては，7，8月にオゾンの顛著な低  

下は認められない。また南方に低気圧又は前線が停滞する春，秋に多く見られる天気図型の場合  

は，北の高気圧の気団の影響を受けるためその濃度が高くなると考えられる。西高東低の冬型の  

天気図は出現頻度が多く，季節風が強いためバックグラウンドオゾン濃度の最大値と最小値の善  

が小さくなっている。  

4．3 三郡山山頂オゾン濃度と小郡局オゾン濃度  

大気の清浄な三郡山山頂のオゾン濃度は最大値で100ppbを超え，春期の平均値は50～60ppb  
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衰  3 天気図別バックグラウンドオゾン濃度  

Table 3 Background ozone concentration  

everyweatherpattern  

オゾン濃度（ppb）  天気図型  出現数   平均値  最大値  最小値  

北方停滞前線  
南方停滞前線  
梅雨前線停滞  
寒冷前線停滞  
温暖前線停滞  
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気圧の谷，尾根   53  43  

解析総日数：65B円  

・：帯状高気圧，移動性高気圧を含む。  

である。また低汚染地表測定点である小郡局においても，オゾン濃度は春期100ppbを超える高濃  

度が出現している。このため三郡山山頂オゾン濃度と小郡局オゾン濃度の比較を行い，地表低汚  

染地域のオゾン濃度動態について考察した。   

4．3．1風向とオゾン濃度の関係   

図9に測定期間中の全データを用いて，三郡山山頂及び小郡局の風酉己図と風向別オゾン濃度図  

（1～24時，7時及び15時）を示す。   

三郡山山頂の風向は時刻に関係なく西，東風が主風向である。これに対して，地表測定地点で  

ある小郡局の風配図は，7暗が静穏が22■7％で最も多く北北東が主風向であるが，15時は北北西，  

北，北北東が主風向になり，海風の影響が現われている。   

三郡山山頂の風向は地表風と明らかに異なり，西，東風が主風向である。地表が北よりの風の  

場合は三郡山山頂は東よりの風向となり，南風の場合は西よりの風向となる傾向が見られる。ま  

た福岡管区気象台の上層風観測結果で，900mbの風は西よりの風向で東風はほとんど出現せず，  
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三郡山におけるバックグラウンドオゾンの挙動  

移動性高気圧中央  

図 8 バックグランドオゾンと天気図型  

Fig・8 The relation between background ozone and weather  

patte  
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風向別すゾン濃度（ppb）  

N  

S  l時－24時  S   

S  7時  

S  15時  

図 9a）風配図及び風向別オゾン濃度（山郡山山頂）  

Fig・9a）Windroseandozoneconcentrationeverywinddirecti。n  
（Mt．Sangun）   

三郡山山頂とは少し異なった傾向を示している。   

三郡山山頂の風向別オゾン濃度は時間に関係なく，北，東，西風ではその濃度に有意な羞は認  

められず，南風で濃度が減少している。これは南よりの一般風が強い夏期に三郡山山頂のオゾン  

濃度が減少するためであると考えられる。これに対し，小郡局の風向別オゾン濃度は，7時では差  

異はあまり認められないが，15時では福間都市域からの風向である北西，北北西風でその濃度が  

高くなる。このことから，内陸地表低汚染地に位置する小郡局のオゾン濃度は福間都市域からの  
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風向別オゾン濃度（ppb）  

N  

1時24時  S  

N  

15時  

図 9b）風配図及び風向別オゾン濃度（小郡局）  

Fig，9b）Windroseandozoneconcentrationeverywinddirection  

（Ogoori）  

特定の風向（北西，北北西風）でその濃度が高くなり，都市域の一次汚染質による二次生成オゾ  

ンの影響が考えられるが，三郡山山頂のオゾン濃度は南風で濃度が減少しているが，特定の風向  

でオゾン濃度の増加は認められず近接汚染源の影響の少ない清浄地点のバックグラウンドオゾン  

を示していると考えられる。  
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4．3．2 小郡局高濃度出現の場合   

バックグラウンドオゾンが地表汚染地域に与える影響について考察するため，小郡局のオゾン  

日長高値と三郡山山頂7時のオゾン濃度とを比較した。   

その結果，小郡局のオゾン日最高値が60ppbを超える場合（130日）に，小郡局オゾン日最高  

値がバックグラウンドオゾン濃度より高くなるケースが126例あり，晴れの日がそのほとんどで  

あった。また逆のケースは4例であった。これは図2に示す経時変化においても，小郡局オゾン  

高濃度は三郡山山頂オゾン濃度より高くなっているこへからも分かる。これに対して，小郡局の  

オゾン日最高値が30ppb以下の低濃度の場合（78日）に，バックグラウンドオゾン濃度の方が小  

郡局オゾン日最高値より高くなるケースは約半分（41日）であり，天候は雨又は曇りであった。  

また小郡局オゾン高濃度出現の場合は，早朝にオゾン濃度が10ppb以下になる頗著な日変化が見  

られた。このように，小郡局オゾン日最高度出現の場合は，早朝にオゾン濃度が10ppb以下にな  

る顕著な日変化が見られた。このように，小郡局オゾン日最高濃度は三郡山山頂オゾン濃度より  

高いこと，及び小郡局風向別オゾン濃度において福岡都市域からの特定の風向でその濃度が上昇  

することから，小郡局オゾンの高濃度現象の解明のためには，二次生成オゾンの関与について考  

察する必要があると考えられる。   

5 おわりに  

1986年4月～1988年3月まで福岡市の東南東18kmに位置する三郡山山頂（920m）でバック  

グラウンドオゾンのモニタリングを実施した。内陸低汚染地に位置する国設筑後小郡環境大気測  

定所のオゾン濃度を併せて解析した結果次のことが分かった。  

（1）三郡山山頂及び小郡局のオゾン濃度経時変化より，三郡山7時のオゾン濃度をその日の  

バックグラウンドオゾンと考えることができる。  

（2）三郡山山頂オゾン濃度の長期変動と鹿児島吉野におけるドプソン計によるオゾン全量の  

変動が夏期を除いて類似していることから，三郡山山頂で観測されるバックグラウンドオゾン濃  

度は夏期を除いて，成層圏由来のオゾンと考えられる。  

（3）バックグラウンドオゾンと天気図型を比較した結果，バックグラウンドオゾンは移動性高  

気圧下で高く，南の湿った気団に覆われるとその濃度は低くなる。  
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村尾直人1・早狩 進2・溝口次夫3   
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andTsuguoMIZOGUCHI3  

ⅠⅠ－6  

要 旨   
春期にみられる地＿ヒオゾンの高濃度現象について，札幌市手稲山（標高1，000m）におい  

て測定したデータをもとに検討し，次の結果を得た。  

（1）札幌市では，地上オゾン濃度の一時間傾が，春期に最大値（80～100ppb）をとり，  

夏期には低い値（50ppb以下）となる。オゾンが高濃度となる日は，高気圧下で天気がよ  

く，気温も平年値を大きく上回る。  

（2）上層からのオゾンの輸送がみられる場合，地表付近は晴天で気温が高く弱風となる。  

このような気象条件は，同時に光化学反応による生成が考えられる条件でもあり，気象条  

件や単一の測定局における窒素酸化物，オゾンの濃度日変動からはオゾンの濃度変動の原  

因を特定できない。両者を区別するためには流跡線解析や，各種の汚染物質の測定が必要  

である。  
（3）札幌市における地上オキシダント濃度の季節変卓臥手稲山におけるオゾン濃度と地  

上オキシダント濃度との比較，各種の汚染物質の測定結果及び流跡線解析結果より，札幌  

市において春期にみられるオゾンの高濃度は，高低気圧による対流圏中層からの輸送によ  

るところが大きく，光化学反応による生成はそれに比べて十分小さいことを示した。  

（4）春期において，オゾン濃度と貼Omb気温の間に正の相関関係がみられた。この関係  

は，春期に連続的に通過する高低気圧による下方への等温位面輸送によって生じる。夏期  

にはオゾン濃度と850mb気温の問に関係はみられない。  

（5）札幌におけるオゾンゾンデ測定結果によれば，地表付近のオゾンの季節変動と，対  

1昭和62年度 国立公害研究所 客員研究員（北海道大学工学暑β ＝〒胱0 札幌市北区北13条西8丁目）   

VisilingFe】王0Ⅵ・OrtheNa［ionallnstitutefor En、けOnrnCuta】S【Udies・PresentAddress＝FacultyorEngi－   

necrLng，HokkaidoUTliversi【y・North】3WestB，SapporoO60Japarl・  

2・昭和59年度及び昭和札62年度 国立公害研究所客員研究員（青森県公害センター 〒03】青森県八戸市  

河原木北沼ト131）  

Visiting FeHow orlhc Nationa】Institule for Environmenta］Studies．Present Addrcss‥Envir。nmer）tal   

Po】LutionCon【rOICenterorAomoriRrefccture，Kitanumal－13）．Kawaragi，llachinohe，＾omoriO31Japan・  

3・国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市′」＼野川Ib番2   

ChemislryandPhysicsDivison，theNationa】一nslitutcR）rEnuirorLmentaLStudies・Onogawa16－2，Tsukuba，  

tbaraki305Japan．  
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流圏中層（400～600mb）におけるオゾンの季節変動とが¶致しない。対流圏下層のオゾン  

の壌度変動に関して，対流圏中層のオゾン濃度変動と共に，対流圏内での輸送過程を考慮  

することが必要と思われる。  

Abstract  
Atmospheric ozone concentration was measured at Teine Mountain（1，OOOm  

height）in Sapporoin spring，1987，in order toinvestigate the’spring maximum，  
phenomonaofsurfaceozoneconcentration．  

TheresultsoftheanalysISareaSfollows；  
（1）lnSapporo，hourlymaximumozc・neCOnCentrationishigh（80～100ppb）inspring  

andlow（＜50ppb）insummer，Elevatedccncentratjonsofozoneinspringoccursin頁ne  
dayswithunseasonablywarmtemperatureunderantlCyCloniccondition．  
（2）Whenhighsurfaceozoneconcentrationoccursduetodownwardtransportfrom  

higheraltitudes，itisfine，Warmandnotwindy．Themeteorologicalconditionisalso  
favourableforairstagnationandlocalphotochemicalozoneformation．Therefore，We  
Can’tspecifytl－eCauSeOfelevatedconcentrationsofozonebasedonmeteorological  
COnditionordiurnalvariationofozoneandnitrogenoxides，Thedistinctionrequires  
trajectoryanaIysisandmeasurementsofsomekindsofairpo11utants，  

（3）Itis concluded that elevated ozc．ne concentrationsinSapporo are mainly  
COntrOledbythedownwardtransportofozoneinthemiddletroposphereratherthan  
bylocalphotochemicalozoneformation，Onthebasisoftheanalysisofozonedataat  
TeineMountainandsurfaceoxidantdatainSapporo，theresultsofthemeasurements  
OfsomekindsofairpollutantsandtheresultsofthetrajectoryanalysIS．  
（4）Ob亭erVedozoneconcentrationishighlycorrelatedwithtemperatureat850mb  

heightinspring．Therelationshipiscausedbytheisentropicdownwardtransportof  
higherconcentratedozonethroughtheuppertroughsystemwhichsuccessivelypasses  
inspring．lnsummer，meanWhile，thereisnocorrelationbetweenozoneconcentration  
andtemperatureat850mbheight．  
（5）Theseasonalvariationofsurfaceozoneconcentrationisdifferentfromthatin  

themiddletroposphere．Inordertodevelopabetterunderstandingoftheseasonal  
Variationoflowertroposphericozone，itisnecessarytoconsidernotonlytheozone  
CO11Centratjol〕jn tl】e mjddle troposphere but a】so tl】e tral】SpOrt prOCeS覚Sin tl】e  

troposphere，   

1 はじめに   

対流圏の化学や気候，また，植物影響等を考える上で，オゾンは最も重要な大気成分と言える。   

対流圏下層で観測されるオゾンには，大気汚染物質の光化学反応により生成されるものと成層  

圏からの輸送によるものとがある（図1参照）。図1に分類した各項目は，大気汚染，対流圏と成  

層圏との物質交換，さらには，対流圏化学の観点から，それぞれの評価が必要と思われる。   

北半球の中緯度圏では，春期において，成層圏あるいは対流圏上層からの輸送によると考えら  

れるオゾン濃度の増加がみられる。日本においても同様で，札幌では例年4，5月に80～100ppb  
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対流圏下層のオゾンの挙動：f」幌市での測定   

① 都市内での光化学反応による生成4，5・6）  

1．境界層昭での光化学   
反応による生成1・2）  

㊤ 汚染気塊の長距離輸送3・4）  

圏界面の折れ込み現象  
4・5・9・＝hll） ⑨－1  

対流圏‾F層のオゾン  

④ 成層圏からの   
輸送2，6▼7・8）  

高気圧による沈降12－  

13，1日） ④一2  Ⅱ．成層圏、対流圏上層   
からの輸送1・3）  

㊤ 対流圏内での光化学反応   
による生成Z・16・17）  

図 1対流圏下層のオゾンの分類  
Fig．1Sourcesoflowertroposphericozone  

のオゾン濃度が観測される。成層圏から対流圏へのオゾンの流入に関しては，Tropopausefold－  

ing（圏界面の折れ込み現象）による輸送機構が明らかになっているが，対流圏下層への輸送機構  

についての検討は十分とは言えない。また，高気圧内での高濃度現象では，光化学反応によるオ  

ゾンの生成が上層からの輸送量の定量的な評価を困難にしている。   

本研究では，高気圧下でのオゾンの高濃度現象に注目し，札幌市におけるオゾン濃度データを  

基に，その特徴を明らかにすることを第一の目的とした。また，上層からのオゾンの輸送過程の  

推定に基づき，春期にみられるオゾンと気温の正の相関関係について解釈し，日本におけるオゾ  

ンの季節変動についてその要因を明らかにすることを第二の目的とした。   

なお，対流圏オゾンの動態については既に総説がなされている1臥19〉ので，図1には，地表付近  

のオゾン濃度の変動について，その要因を考察した文献を示した。そのうち，特に注目される点  

を以下にまとめる。  

（1）1978年3月4日Denverで観測された200ppb以上のオゾンは成層圏からの輸送（図1，  

③－1に対応）と，光化学（図1，①）の双方の効果によるものである5）。  

（2）1975年7月22～31日にWhitefaceMountain（1479．56m）で観測されたオゾン濃度と  

850mb温位（気温）との間に挙動の一致がみられる。濃度変動は上層からのオゾンの輸送による  

（図1，②，③，④を区別しない）3）。  

（3）Tropopausefoldingによる成層圏から対流圏下層へのオゾンの輸送（図1，③－1）が起  
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こることはまれ（時間確率1％以下）で，輸送による対流圏下層のオゾン濃度（図1，③－2）は，  

通常100ppb以下である㌔  

（4）7Beとオゾン濃度の相関が，寒冷前線の後面（図1，③1）と高気圧の後面（図1，③－  

2）においてみられ，上層気塊の下層への輸送はこの地域で盛んである15〉。  

（5）1980年12月27日にRegina（カナダ）で観測された228ppbのオゾン濃度は，成層圏か  

らの輸送（図1，③1）によるものである。この現象は局所的で継続時間は1～3時間程度であ  

る10） 

（6）1975年9月25日から1週間にわたってTexasでみられた州規模のオゾン濃度上昇は，  

成層圏からの輸送（図1，③－2）による12）。  

（7）オゾンの春期の高波劇ま，冬期のオゾンの長い寿命を考慮すれば，特に輸送がなくても，  

光化学反応による生成で説明できる16）。  

（8）三次元大循環モデルによる輸送計算では，北半球中高緯度の対流圏中層のオゾン濃度の  

季節変動（下層が春期に最大，夏期に最小をとるのに対して，中層では夏期に最大，冬期に最小  

となる）を十分説明できない。対流圏化学の考慮が必要である㌔   

2 札幌市におけるオゾン濃度   

図2に，札幌市の常時監視局で最も自動車排ガスの影響の小さい篠路局（図3の1局）でのオ  

キシダント濃度の季節変動を示す。篠路局の窒素酸化物濃度は日平均値でおよそ10ppbであ  

る20）。昼間濃度の月平均値，日最大濃度の月平均値は，4月に最大値をとり，7月に最小となる。  

この傾向は，大都市圏を除く日本の平均的な季節変動にある。また1時間値の最大値については，  

19鋸，185年で違いがみられるが，大都市圏で高濃度が観測される7，8月は，札幌ではいずれも  

50ppb程度で4～6月に比べ低い濃度となっている。このことは，大都市圏にみられるような光  

化学反応によるオゾンの生成（図1①，②）が小さいことを意味している。   

2．1札幌市手相山における観測  

1987年4月20日～5月10日に，手稲山（標高1，000m，図3，T）でオゾンの測定を行った。  

測定にはDasibiオゾン計を用い，濃度は指示値に高度補正係数1．126を乗じて求めた21〉。   

2．2 測定結果   

図4に測定結果を示す。オゾン濃度は40～100ppbで，850mb気温と挙動の一致がみられる。  

この点については後述する。オゾンが高濃度となった4月30日，5月1日，10日はいずれも日本  

付近は高気圧の背面に当たっている。筆者は，同時に測定を行った光化学反応に関する指標（パー  

オキンアセチルナイトレート，亜硫酸ガスから硫酸イオンへの変換割合（gastopartjcleconver－  

sionfactor，fs）など）とオゾンの挙動の～致がみられないこと，及び成層圏空気の指標である7Be  
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園 2 札幌市篠路測定局におけるオキシダント濃度の季節変化  

1：一時間値の月最大値  

2：日最大値の月平均値  

3：昼間濃度の月平均値  

Fig．2 Variations ofoxidant concentration observed at Shinoro  

Stationin1984，1985and1986  

1：maXimumトh concentration  

2：theaverageofthedailylh oxidant maxima  

3：theaverageofthedayt】mel－hoxidantconcentrations  

とオゾン濃度との対応が数日スケールでみられることを示し，これらのオゾン濃度変動は上層か  

らの輸送（図1，③－2）による寄与が大きいことを示した22）。   

図5，6に，測定期間の札幌市東月寒局，手稲局（図3参照）のオキシダント濃度を示す。こ  

の期間の風向は北西及び南東で両局は，市街地への風上側及び風下測濃度となる。両局のオキシ  

ダントの濃度変動は，朝夕の窒素酸化物排出により，みかけ上日中に濃度の高い光化学型となる。  

しかし，日中の濃度の最大値はいずれの局も日変動の小さい手稲山の値にほぼ等しく，また，2  

つの局の濃度はほぼ一致する。これらのこともまた，都市内での光化学反応によるオゾンの生成  

（図1，①）が小さいことを示していると思われる。   

高気圧の後面でみられる上層からの輸送によるオゾンの高濃度現象においては，一般に晴天で  

気温が高く，風も弱い。したがって，大気汚染物質濃度（例えば，浮遊粒子状物質，二酸化窒素，  

窒素酸化物等）が高い。このように，気象条件や汚染物質の濃度変動に関しては，上層からの輸  
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図 3 札幌市の大気汚染測定局と手稲山測定点  

●二札幌市の大気汚染測定局  

1：篠路局，2：東月寒風 3：手稲局  

T：手稲山  

ノ、ツチ部分は市街地を示す。  

Fig・3 Map of Sapporoindicating sampling sites arld oxidant  

monitorlngStations  

送（図1，③－2）と地表付近の光化学反応による生成（図1，①）に遠いがみられない。したがっ  

て，両者を区別するためには，気塊の流跡線解析や種々の物質の測定並びに解析が必要となる。   

園7に，流跡線解析の例として，1987年4月30日21時に青森県上空（769mb）を通過する流  

跡線23）を示す0この日，手稲山では21時に86ppb（図4参軌八甲田山では23時に106ppbと，  

高気圧の後面での輸送（図1，③－2）の特徴である広域の濃度上昇がみられる。輸送過程をまと  

めると次のとおりである。すなわち，中国大陸を東進する低気圧の西～南緑（図7a）気圧図参  

照）の対流圏中層の気塊が下方に輸送され さらに，低気圧に続く移動性高気圧（図アb）気圧  

図参照）によって地表付近に達する。   

3 オゾン濃度と気温の関係について   

上層からのオゾンの輸送に関して，よく取り上げられるのが，高濃度時にみられる低い湿度で  

ある。手稲山での測定においても，850mbの相対湿度が，4月30自21時に9％，5月9日21時  
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閻 4 手稲山におけるオゾン濃度（太線）と850mb気温（細線）  

Fig，4 VariationsofconcentrationsofozoneatTeinemountain  

（thickline）andtemperatureat850mblevelfrom20April  

tolOMay，1987  
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図 5 手稲山におけるオゾン濃度（太線）と東月寒局におけるオキ  

シダント濃度（細線）  

Fig．5 VariationsofconcentrationsofozoneatTeinemountain  

（thickline）and oxidant at Higashi－Tsukisamu station  

（thinline）from20ApriltolOMay，1987  
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図 6 手稲山におけるオゾン濃度（太線）と手稲局におけるオゾン  

濃度（細線）  

Fig．6 Variationsofconcentrationsofozoneat Teinemountain  

（thickline）andoxidantatTeinestation（thinline）from20  

ApriltolOMay，1987  

に21％といずれもオゾン濃度の上昇に対応した湿度の低下がみられる。一方，前述したとおり，  

オゾン濃度と850mb気温との挙動の一致がみられる。この期間の9時，21時のオゾン濃度と気  

温，相対湿度の相関係数はそれぞれ，0，91，0，66で，湿度よりも温度により高い挙動の一致がみ  

られる。   

ここでは，八甲田山での測定結果を用い，オゾン濃度と気温との関係について，輸送過程から  

の解釈を試みる。なお，850mb気温データは，三沢の値を用いた。図8に，1987年4，5月，7，  

8月のオゾン濃度と気温の関係を示す。また，表1にオゾン濃度と気温及び湿度の月別（4～8  

月 表1）相関係数を示す。春期において，気温とオゾンの高い正の相関がみられる。春期に明  

らかな気温とオゾン濃度ゐ関係は夏期にはみられない。   

以上に示したオゾン濃度と気温との正の相関関係は，前述した春期に特有の輸送過程によって  

生じると思われる。すなわち，上層気塊は等温位面に沿って輸送され，オゾン濃度の上昇をもた  

らすが，上層の温位面の下降は，観測点からみれば湿度の上昇にほかならないからである。春期  

における周期的な高低気圧の通過が，図8にみられるようなオゾン濃度と気温との挙動の一致を  

生じさせていると考えられ，したがって，高低気圧の通過が周期的にみられる4月中旬～5月上  

旬では，その結果として観測期間のような高い相関係数が得られることになる。また，1か月間  

の相関係数は，気温の月内の平均的な変化等により幾分小さい値となる（本来，1対1関係はな  
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図 71987年4月27～30日の流跡緑  

園中の等高線及び数値はa）4月27日21時，b）4月訓日 21昭  

文HK温位面上での軋庄（mb），測 ＝    ′1′こ ＝  

4／㌘ 9時  21時，4／30 9時  21時  

Fig．7 Trajectory on 304Kisentropic surface amving over  

Hakkodamountainat21：00JST，30AprilfortheperlOd  

9：00JST27L21：00JST30Aprilwithpressurechartat（a）  

9：00JST27Aprlland（b）21：00JST30April  

Pressures are glVen at eaCh of the twelve hourly trajectory end  

paints. 

いので，挙動の一致がみられても必ずしも高い相関係数にはならない）が，安定な気圧配置とな  

る6～8月では気温とオゾンの関係は全くみられなくなる。   

オゾン濃度との相関関係が，湿度よりも気温により高くみられるのは，上層気塊の下降は低湿  

度をもたらすが，逆が必ずしもなりたたないのに対して，この時期の気温の変化は低気圧及び移  

動性高気圧に伴うもので，オゾンの輸送機構に対応しているからであると思われる。   

4 オゾン濃度の季節変動について   

先に触れたように，オゾン濃度の季節変動は，北半球の中，高緯度地域では，地表近くでは春  

期に最大値，夏期に最小値をとるのに対して，対流圏中層では，夏期に最大値，冬期に最小値を  
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表 1八甲田山におけるオゾン濃度と850mb気温，相対  

湿度との相関係数  
Tab】elThe correla亡iollCOefficient betweeIlOZOne  

COnCentration at Mt・Hakkoda and temper・  

ature，relativehumidityat850mb  

相 関 係 数  相 関 係 数  

気  温 相対湿度  気  温 相対湿度  
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とる17）。図9に，札幌におけるオゾンゾンデ観測（1969～1980年）24〉によって得られた，対流圏  

各層のオゾン濃度（平均値）の季節変動を示す。各月のデータ数は13～23個と少ないが，下層（850  

mb）では4，5月に最大値がみられる。一方，対流圏中層（400～600mb）では，6月にオゾン  

濃度が最大になり，地上濃度が低くなる7月にも5月と同程度の濃度となる。このことは，対流  

圏中層での化学の重要性を示すと共に，成層圏下層から対流圏上層へ，対流圏上層から中層へ，  

さらに対流圏下層へのオゾンを含んだ気塊の移動のメカニズムを解明する必要性を示している。   

5 まとめ   

春期にみられるオゾンの高濃度現象について，札幌市において測定したデータをもとに検討し  

た。札幌市でiま，地上オゾン濃度の1時間値が，春期に最大値（80～100ppb）をとり，夏期には  

低い値（50ppb以下）となる。春期のオゾン高濃度は高気圧下においてみられ，地表付近は晴天  

で気温が高く弱風となる。このような気象条件は，同時に光化学反応による生成が考えられる条  

件でもあり，また，窒素酸化物，オゾンの濃度日変動も光化学型の変動を示すため，オゾンの濃  

度変動の原因を特定できない。本研究では，地上オキシダント濃度の季節変動や札幌市手稲山で  

のオゾン濃度と地上オキシダント濃度の比較，さらに流跡線解析及び光化反応や輸送過程に特有  

な各種の汚染物質の測定結果から，札幌市において春期にみられるオゾンの高濃度は，高低気圧  

による対流圏中層からの輸送によるところが大きく，光化学反応による生成はそれに比べて十分  

小さいことを示した。また，春期にみられるオゾン濃度と850mb気温の間に正の相関関係につい  

て，オゾンの輸送の観点から，春期に北日本を連続的に通過する高低気圧による下方への等温位  

面輸送によって生じると解釈した。夏期にはオゾン濃度と850mb気温の間に関係はみられない。  

一方，オゾンゾンデによる測定結果によれば，地表付近のオゾンの季節変動と，対流圏中層にお  
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図 81987年，八甲田山における濃度オゾン濃度（太線）と850mb  

一 気温（三沢，細線）  

a）4月 b）5月 C）7月 d）8月  

Fig，8 Variationsofozoneconcentrationat Hakkodamountain  

and850mbartemperatureatMisawain1987  

a）Aprilb）May c）July d）August  
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Fig．8 （continued）  
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対流圏下層のオゾンの挙動：札幌硝での測定  

J F M A M J J A S O N D  

図 9 札幌におけるオゾンゾンデ測定によって得られた対流圏各層  

のオゾン濃度（月平値）の季節変動  

Fig 9 Seasonalvariation of tropospheric ozone concentration  
observed at Sapporo 

けるオゾンの季節変動とが一致しない。対流圏内での光化学反応によるオゾンの生成及び対流圏  

内でのオゾンの輸送過程が今後の検討課題である。  
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対流圏下層オゾンの長距離輸送  

Long・RangeTransportofLowerTroposhericOzone  
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TsuguoMIZOGUCHlt，ShigekiMITSUMOTO2，MasatakaNiSHiKAWAl  

and Toshitaka OOMAE3  

要 旨  
1983年から開始したE本列島のバックグラウンドオゾンのモニタリング地点はいずれ  

も多少の人為起源汚染の影響を避けることはできない。その中でも．八満山，大台ヶ原，  

十種ヶ峰，三郡山は夏季には風向によって汚染地域からの影響が明らかとなっている。   

八満山は東京の北北東約150kmに位置している。梅雨明けの7月下旬～8月にかけて  

太平洋高気圧が卓越する気象条件下では，南風に乗って南関東で光化学反応によって生成  

したオゾンが，八満山まで到達することを筑波山，国立公害研究所のオゾン濃度の時系列  

変化及び風向，風速データヒ関東地方のアメダスデータから流跡緑解析によって明らかに  

した。  

1986年7月30日のデータでは，筑波山で記録したオゾン濃度のピークが4時間後に八  

構山で出現している。その時の900mbの自由大気の風速から筑波山の風向によって．八満  

山への気流の到達時間を計算すると丁度4時間となりよく一致した。1986年7，8月の南  

風の時の筑波山のオゾン濃度と4時間後の八清山のオゾン濃度との相関係数は0．71で  

あった。   

大台ヶ原は大阪平野の大気汚染地域から約60km南東に位置している。大阪府，素点県  

の観測ステーションのオキシダントデータ及び大阪管区気象台の上空の風のデータを解析  
した結果，大阪府に光化学スモッグ注意報が発令される高濃度日で，上空の風が北西系の  

時には，数時間遅れて大台ヶ原でもオゾン濃度が高くなっていることを明らかにした。  

】．国立公害研究所 計測技術部 〒305 茨城県つくば市小野‖16番ユ   

ChemistryandPhysicsDivisionltheNaliona）．nstitulerorEnvironmEntalSludies・Onogawa162，Tsukuba・   

lbaraki305Japan・  

2．国立公害研究所 大気環境部 〒305 ≡芙城県つくば市小野川16番2   

Atmospheric Environrrtent Division．Lhe NalionalTrtstilutc for ET”TironmentalStudies・Onogawa】6－2，  

Tsukuba、Ibaraki305JapaT－・  

3，奈良県衛生部環境保全課 〒630 奈良市登大路町  
Division orEnvironrrLent Preservalion Nara Prefecture．Nobori0往Nara630Japanl  
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Abstract  
AtanypointchosenformonitoringthebackgroundozoneovertheJapanIslands  

Startedin1983，SOmein日uenceofanthropogenicpollutionisinevitable．Itisclearthat  
Mt．Yamizo∴Mt，Ohdaigahara Mt．Tokusagamine and Mt．Sangun areparticuiarly  
affectedbypo11utedareasaccordingtothewinddirectionsinsummer．  

Mt・Yamizoislocatedabout150kmnorthnortheastfromTokyo．Bymeansofthe  
trajectoryanalysisutilizingtheozoneandmeteorologicaldataatMt．TsukubaandMt．  
Yamizoithasbeenmade clear that underthe weather conditionsinlateJuly to  
August，WhentherainyseasonisoveralldOgasawaraantICyCLoreisprominent，the  
OZOneprOducedbyphotochemicalreactionappearedinthesouthernpartofthekanto  
plainreachesMtYamizobeingaccompaniedbysoutherly．  

Thedataobtainedon30July，1986．indicatethatthepeakofozoneconcentration  
asrecordedatMt・TsukubaalsoappearsatMt．Yamizofourhourslater．Calculating  
tわearrj、rlngとjmeofaircurren亡toMt・Yamizous】ngtわell7jndspeedoffreea亡mosphere  
in900mbandthewinddirectionatMt．Tsukubaatthattime，alapseofjustfourhours  
isobtained，Whichiswellcoincidentwiththecasementionedabove．  

A correlation coe鮪cient between the ozone concentration at Mt．Tsukuba and  
thatatMしYamizuillthesoutheI1yilりulyandAugust1986wasO．71．  

Mt・Ohdajgah∂rajs】DCatedabのut朗Ok汀】SOUtbeastfromanajrpOl加edareaof  
theOsakaPlains，AnalyzingtheoxidantdataoftheobservationstationsinOsakaCity  
and Nara Prefecture as wellas the data of winds over the Osaka District  

MeteorologicalObservatory，ithasbeenmadeclearthattheozoneconcentrationwas  
alsohighonMtOhdaigaharaonaday，Whenthephotochemicalsomgcautionwas  
O侃ciallyannouncedintheOsakaplain，withthedelayofseveralhours．   

1 はじめに   

オゾンは硫黄酸化物・窒素酸化物などの汚染成分と異なり，人為起源汚染の影響の及ばない大  

気の清浄な地域においても一定の濃度で存在している。バックグラウンド地域におけるオゾンの  

大部分は通常，成層圏由来と考えられてし－るト4）。人為起源汚染物質の移流の範囲は汚染源の大き  

さ，地形，気象条件及び汚染物質の性状により異なる57）。   

本研究では関東地方において八満山筑波山，国立公害研究所でのオゾンモニタリングの結果  

及び関東地域のアメダスステーションのデータを用いて南関素地域からの人為起源による光化学  

オゾンの北関東への移流の現象を解析した㌔また，近畿地方において大台ヶ原でのオゾンモニタ  

リングの結果及び大阪府，奈良県内の光化学オキシダントの測定値，大阪管区気象台の高層の風  

のデータなどを用いて大阪平野からの光化学オゾンの大台ヶ原への移流の状況9）を解析した。  

2 オゾンモニタリング地点及び使用データ  

2．1関東地方  

北関東地域のバックグラウンド地点として八満山（北緯36b55′，東経140つ16′，標高1．024mた  
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対流圏下層オゾンの長距離輸送   

だし，モニタリング地点は標高900m）を選定した。八満山は東京の中心部から北北東約150km  

の地点にあり関東平野の北端である。また，八満山の南方80kmにある筑波山（北緯36013’，東  

経140－08′，標高876m）にもオゾン計を設置し南関東からの移流をより明確にキャッチすること  

とした。筑波山は山頂（オゾン計設置地点）が気象庁のアメダスステーションとなっており，山  

頂で風向，風速が観測されている。   

解析に使用したデータは以上のほかに，筑波山から20km南方に位置する国立公害研究所のオ  

ゾン，風向，風速のデータ及び関東地方のアメダスステーションの風向，風速のデータである。  

図1に八満山，筑波山，国立公害研究所の位置を示す。八満山でのオゾンのモニタリングは，1984  

年10月から1988年3月まで，筑波山は1986年4月から現在までモニタリングを行っている。オ  

ゾンの測定はいずれも紫外線吸収式オゾン自動測定機を用いた。   

2．2 近畿地方   

近畿地方のバックグラウンド地点として近畿の屋根と言われる大台ヶ原中腹（北緯34013′，東  

経136011′，標高1，006m）を選定した。大台ヶ原は近畿地方の大気汚染地域である大阪平野から  

約60km南東に位置している。八満山ヒ比べて汚染地域からの距離は近いが，関東平野と異なり  

図 1モニタリング地点の配置（関東地方）  
Fig．1LocationsofrnonitoringstationsintheKantoarea  
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山岳部の距離が長く40km程度あるので，従来汚染の影響はほとんど現れないと考えられてい  

た。  

解析に用いたデータはこのほかに，大阪平野から大台ヶ原を結んだ線上にある大阪札奈良県  

内の観測ステーションのオキシダント値，近畿地方のアメダスステーシゴンのデータ及び大阪管  

区気象台の高層の風のデータである。図2に大台ヶ原及び大阪府，奈良県内のモニタリング地点  

の配置図を示す。大台ヶ原でのオゾンのモニタリング期間は，1985年6月～1986年11月までで  

ぁる。大台ヶ原でのオゾンのモニタリングは，柴外線吸収式オゾン自動測定機を用いたが，他の  

観測ステーションはヨウ化カリウム法によるオキシダント自動測定機が用いられている0   

3 結果と考察   

3．1関東地方   

八満山及び筑波山のオゾン濃度の月平均値の長期変動を図3に示す。両地点とも4，5月に月平  

均値の最高値を示し8月が最小値となっている。このパターンは日本列島の他のバックグラウン  

ド地点の年変化の傾向とほぼ同様である。八満山の1986年1～12月までの月ごとの時系列変化  

を図4に示す。これによると八溝山では，・1～3月までは変化がほとんどなく，平均値で35～40  

p由の範軌こある。4，5月は平均値がやや上昇し45ppb程度となるが変動もやや大きくなる。  

図 2 モニタリング地点の配置（近畿地方）  

Fig．2 LocationsofmonitoringstationsintheKinkiarea  
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図 3 オゾン濃度の年変化 a）八満山，b）筑波山  
Fig．3 Seasonalozonevariationsa）Mt．Yamizo，b）Mt，Tsukuba  

6月は平均値は低くなるが変動は大きくなる。7，8月は濃度はさらに低くなるが変動は最大とな  

る。7月下旬～8月下旬にかけて規則的な日変化を示す日が多くなる。9～12月にかけて濃度は  

少しずつ上昇し20～30ppbとなるが，変動は非常に小さくなっている。   

7月下旬からの日変化の大きく現れる目について気象条件とオゾン濃度の関係を解析した。7月  
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図 4 八満山のオゾン濃度の月別変化  
Fig，4 TimeseriesozonevariationsatMt．Yamizo  
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30日及び31日の八満山及び筑波山のオゾン濃度の1時間値の変動を図5，6に示す。図7，8に  

それぞれの日のアメダスステーションの風向，風速のデータから求めた風系を示す。図5，6に示  

されているように，筑波山におけるオゾン濃度の変動と数時間遅れの八溝山のオゾン濃度の変動  

の傾向がよく一致している。7月30日及び31日の筑波山頂での各時刻の風速を自由大気中の風  

速に変換10）（〃r＝1／0．6¢ur，〟r＝自由大気中900mbの風速m／s，ur：筑波山頂の風速m／s）し  

た後，筑波山の風向を基準にしてオゾンを含む気団が筑波山から八満山まで到達する時間をベク  

トル解析によって求めた。その結果を図9に示す。これによると7月30日は約3時間後，7月31  

日は4時間後に筑波山にあった気団が八満山へ到達しており，図5，6の結果とよく一致してい  

る。図10に1986年7月1日から31日の間に関東地方が南風に支配されている日の筑波山のオゾ  

一○筑波山  
－一八満山  

20  2l  4  0  12  

（hour）  

図 5 オゾン濃度の変動（1986年7月30日）  

Fig．5IiouTlyozonevariations（30July，1986）  

‾○‾筑波山  
→一八満山  

20  2l  
4  8  12  

（hour）  

図 6 オゾン濃度の変動（1986年7月30日）  

Fig．6 Hourlyozonevariations（31July，1986）  
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HINDI川T∧  H】NI）D∧T∧   

DATE＝86073D TIME＝17：DD JST  】）ATE＝860730 TIHE＝18：00JST  

－－   5．D H／5   

日IND 工〉∧TA  

一一  5．O H／5   

日IND 上川TA  

t）＾TE＝860730 TIME＝19：00J5T  DITE＝860730 TlrlE＝20：OD J5T  

図 7 関東地方の風系（1986年7月30日17～20時）  
Fig，7 SurfacewinddistributionsovertheUantoarea（30July，  

1986）  
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H川IlpA7∧  Hl廿Dl〃†1   

DITE＝860731 TIME＝17；00JST  D＾TE＝86073】 TtHE＝18：DOJST  

→  5．D H／5   

HINか DATA  

－・－  5．O H／5   

日INDI川T∧  

口八丁E＝860731 TIME＝19；00JS†  p∧TE＝86口731 丁＝1E＝20：DD JST  

図 8 関東地方の風系（1986年7月31日17～20時）  
Fig．8 SurfacewinddistributionsovertheKantoarea（31July，  

1986）  

ー229－   



溝口次夫ら   

ン濃度をⅩ軸とし4時間後の八樺山のオゾン濃度をY軸とした時の散布図を示す。相関係数は，  

0．71でそれほどよくないが，これは風速にかなり変動があるためである。図11に1986年7月29  

日の国立公害研究所と筑波山頂のオゾン濃度を示す。この日は13時と17時（国立公害研究所の  

測定値）の2度ピークのある珍しいパターンであるが，筑波山でもそれぞれ2時間遅れでピーク  

が現れている。この日の筑波山の風向，風速からのベクトル解析による気団の移動時間は，10km／  

hであり筑波山と国立公害研究所の距離20kmによく一致している。   

3．2 近畿地方   

大台ヶ原でのオゾン濃度の月平均値の長期変化を図12に示す。19か月のデータであり，これだ  

けで近畿地方のバックグラウンドオゾンの動態を推定するのは危険ではあるが，4月に最高値を  

示し8月に最小値を示しており，我が国のバックグラウンド地域の年変化パターンと類似してい  

る。1時間値の最高値は6月に140ppbを示しているが，これは汚染地域からの直接の移流と考え  

られる。1986年1～12月までの月ごとの時系列変化を図13に示す。これによると大台ケ原は，  

1～3月までは八滞山と同様35～45ppbの範囲で変動は小さし㌔ 3月下旬から変動が大きくな  

り，8月下旬まで続く。しかし，月平均値は5月から下がり始めて，7，8月が馴、で20～30pめ  

となる。9月以降はまた，安定している。高濃度（8Dppb以上）の出現は4～10月に見られ，そ  

図 9 筑波山から八満山への気団の移流  

Fig．9 TransportofairmassfromMt．TsukubatoMt．Yamizo  
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図11オゾン濃度の時系列変化（1986年7月29日）  

Fig．11HourlyozonevariationsatMt．TsukubaandtheNational  

InstituteforEnvironmentalStudies（29July，1986）  

の出現時間帯は図14のとおり昼間には全くなく，夕方から夜間に集中しており，都市域からの移  

流による影響と推測される。大阪府及び奈良県の常時監視測定局のオキシダント日最高値日変化  

を，大台ヶ原のそれと比較したところ，非常に良い対応が見受けられた（図15）。測定期間中最高  

濃度140ppbが出現した昭和61年6月27日及び28日の経時変化を代表例として図16に示し  

た。27日は大阪府の2局はいずれも14時に，御所局ではそれより1時間後の15時にピークとな  
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図12 大台ヶ原のオゾン濃度の年変化  

Fig，12 SeasonalozonevariationsatMt，Ohdaigahara  

り，大台ヶ原ではさらに遅れること5時間でピークを示した。御所局では，16～18時に約2m／s  

の北西風が卓越し，大台ヶ原までの約36kmを移流した．とすれば5時間で到達することになり，  

これはピークの時間差とよく一致した。なお，潮岬の高層凧データでも北西風が卓越していた（図  

17）。28日は御所局で昼間100ppb近い高濃度が出現したが，風向は27日と異なり，地上では夕  

方に南系，高層データも西系風が卓越しており，大台ヶ原では濃度の上昇は見られなかった。大  

台ヶ原における100ppbを越えるオゾンの高濃度は，大阪方面からの人為起源汚染による光化学  

オゾンの移流によって出現するものが大部分であると推測された。   

4 まとめ   

八満山は南関東の大気汚染地域から北北東約150km離れたところに位置しているので通常は  

直接の汚染の影響は少ないと考えられていた。しかし，今回のオゾンの長期モニタリングの結果，  

筑波山頂でのオゾンと風向・風速，つくば市の地上のオゾンの測定値などの解析から，八満山ま  

で人為起源汚染の直接の影響が及ぶことが確認された。   

また，大台ヶ原は大阪平野の汚染源から約60km南東に位置しており，八満山に比べると汚染  

源からの距離はかなり近い。八満山が関東平野の北端に位置し，それまでほとんど障害物がない  

のに対し，大台ヶ原から大阪平野の方向は約40kmが山地であり，大阪平野の影響は直接及ばな  

いものと考えられていた。しかし，今回のオゾンデータの解析の結果，その影響が直接大台ヶ原  

まで及ぶことが明らかとなった。   

今回の研究の結果明らかになったのは次のとおりである。  

（1）関東地方において梅雨明けの太平洋高気圧の張り出しによる南風の侵入によって，八浜  

山では人為起源汚染の影響と考えられるオゾンの日変化が大きくなることが確認された。  
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叫鵡押福一  
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8601   

に誼扁駆  
1  10  

8508  

10  20  

図13 大台ヶ原のオゾン濃度の月別変化（1985年6月～  

1986年5月）  

Fig．13 TimeseriesozonevariationsatMt．Ohdaigahara  

233－   



湾口次夫ら   

2  4  6  8 10 12 14 16 18 20 22 24 時  

図14 大台ヶ原での時間帯別オゾン高濃度（80ppb以上）の出現日  

数  
Fig．14 Histgram of high ozone concentrations at Mt，  

Ohdaigahara  

1  5  10   15   20  25   30日  

図15 汚染地域のオキシダント濃度と大台ヶ原のオゾン濃度の対応  

Fig．15 RelationsbetweenoxidantofurbanareaandozoneofMt．  

Ohdaigahara  
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6   12   18  24  6   12   18  24   

図16 オゾン，オキシダント濃度の時系列変化（1986年6月27，28  

日）（大台ヶ原及び大阪平野各ステーション）  

Fig，16 DiurnalozoneandoxidantvariationsatMt．Ohdaigahara  

and other urbenstations   

注）記号 月 日 時 風速（m／S）  

a   6 27 9 2～ 5  

E  b  6 27 21 2－ 5  

c   6 28 9 2・－ 6  

d   6：≧8 2115・－18  

No．高度（m）  

1 約 500  

2  〝1000  

3  〝1500  

図17 高層の風の流れ（1986年6月27日）  

Fig．17 StreamlinesofupperwindovertheKinkiarea（27June  

and28June，1986）  

（2）南風の影響で筑波山に現れた午後のオゾン濃度のピークが，さらに数時間遅れで八満山  

に出現し，アメダスの風向，風速データの解析の結果，筑波山からの気流の到達時間と一致した。  

（3）大台ヶ原では4～8月の高層の風が北西風の時，大阪平野でオキシダント濃度が高濃度  

となる日，大台ヶ原でも夜間にオゾンの高濃度が現れることが確認された。  

（4）1986年6月27日には大阪平野の各モニタリングステwションでのオキシダント濃度の  

変化と大台ヶ原のオゾン濃度の推移および＿ヒ空の風のデータから大阪平野の汚染気塊が大台ヶ原  

に及ぶことが確認された。  

（5）日本列島においては対流圏下層の光化学オキシダントの影響が，気象条件，地理的条件  
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によって，百数十km離れた山岳地域にまで直接及ぶことが八満山大台ヶ原のデータの解析に  

よって明らかとなった。  
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第26号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（X〉一一藻類培養試験法によるAGPの測定一一昭和  
53．54年皮．（1g81）   

第27号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（H）－一研究総括一一昭和53．54年度．（1981）   
第28号 複合大気汚染の植物影響に関する研究一昭和54，55年度特別研究報告．（1981）  

串第29号 Studies on ehironomid¶idges of the Tama River．（1981）  
Part 3．Species of the subfalqily Orthocladiinae recorded at the sumer survey  

and their distributionin relation to the pollution with seYage WaterS．  
Part 4．Chironolnidae recoTded at a winter survey．  
（多劇11に発生するユスリカ類の研究  

第3報 夏期の調査で見出されたエリユスリカ亜科Orthocladiinae各種の記載と，  
その分布の下水汚染度との関係について  

－十第4報 南浅川の冬期の調査で見出された各種の分布と記載）  
宰第30号 海域における富栄養化と赤潮の発生機構に関する基礎的研究－一昭和54．55年度特別  

研究報告．（198Z）  
※第31号 大気汚染物質の単一および複合汚染の生体に対する影響に関する実験的研究一一昭和55  

年度特別研究報告．（1981）   
第32号 スモッグチャンパーによる炭化水素一窒素酸化物系光化学反応の研究－環境大気中に  

おける光化学二次汚染物質生成機構の研究（フィールド研究1）一昭和54年度特別  
研究中間報告．（1982）   

第33号 臨海地域の気象特性と大気拡散現象の研究－一大気運動と大気拡散過程のシミュレーシ  
ョンー一昭和55年虔特別研究報告．（198Z）  

※第34号 環境汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究－一昭和55年度特別研究報告．（1982）   
第35号 環境面よりみた地域交通体系の評価に関する総合解析研究，（1g82）  

嘉第36号 環境試料による汚染の長期モニタリング手法に関する研究一一昭和55，56年度特別研  
究報告．（1982）  

※第3T号 環境施策のシステム分析支援技術の開発に関する研究．（1982）   
第38号 Preparation．analysis and certificatiort of POND SEDIMENT certified reference  

material．（1982〉  

（環境標準試料「地底質」の調整，分析及び保証債）  
※第M号 環境汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究－一昭和56年皮特別研究報告．（1982）   

第川号 大気汚染物質の単一及び複合汚染の生体に対する影響に関する実験的研究一一昭和56年  
度特別研究報告．（1g83）  

※第41号 土壌環境の計測と評価に関する統計学的研究．（1g83）  
粟第42号 底泥の物性及び流送特性に関する実験的研究．（1g83）  
※第43号 Studies on chironoTnid Tnidges of the TalAa River，（1983）  

Part 5．An observation on the distribution of ChironoTnirLae along the nain  
streaminJune Yith description of15neY SpeCies．  

Part8．Description of species of the subfanily Orthocladiinae recovered from  
the main streamin theJurte survey．  

Part 7．Additionalspecies collectedin Yinter from the main stream．  
（多摩川に発生するユスリカ頬の研究  

第5報 本流に発生するユスリカ頓の分布に関する6月の調査成績とユスリカ重科  
に属する15新種等の記録  

－一第6報 多摩本流より6月に採集されたエリユスリカ重科の各種について  
－第7報 多摩本流より3月に採集されたユスリカ科の各種について）   

第44号 スモッグチャンバーによる炭化水素一窒素酸化物系光化学反応の研究－一環填大気中に  
おける光化学二次汚染物質生成機構の研究（フィールド研究2）昭和54年度特別  
研究中間報告．（1983）   

第45号 有機廃棄物，合成有機化合物，重金属等の土壌生態系に及ぼす影響と浄化に関する研究  
一一昭和53～55年虔特別研究総合報告．（1g83）  

緊劉6号 有機廃棄軌 合成有機化合物，重金属等の土壌生態系に及ぼす影野と浄化に関する研究  
－一昭和54，55年皮特別研究報告第1分冊．（1983）  

※第47号 有機廃彙軌 合成有機化合物，重金属等の土壌生態系に及ばす影響と浄化に関する研究  
－一昭和54，55年皮特別研究報告第2分子札（1988）  

※第48号 水質較測点の適正配置に関するシステム解析，（1983）   
第4g号 環境汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究－昭和57年虔特別研究報告．（1g84）  

※第50号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅰト一環ヶ補の流入負荷真の算定と評価－一  
昭和55－57年度特別研究報告，（1984）   



渠第51号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅲ）－一霞ヶ浦の物質循環とそれを支配する因  
子昭和55－5丁年度特別研究報告．（1g84）  

※第52号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅲ）一一霞ヶ浦高浜人における隔離7K界を利用  
した富栄養化防止手法の研究－一昭和55－57年度特別研究報告．（1984）   

第53号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅳ）－一霞ヶ浦の魚類及び甲かく類現存真の季  
節変化と富栄養化－一昭和55～57年度特別研究報告．（1g84）  

※第54号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（V）－－霞ヶ浦の富栄養化現象のモデル化  
昭和55－57年庶特別研究報告．  

第55号 陸水域の富栄養化防止に関する  
り
総
 
 

合研究（Ⅵ）－富栄養化防止対策－一昭和55－57年度  
特別研究報告．（1984）   

第56号 俸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅶ）－一湯ノ湖における富栄養化とその防止対  
策昭和55－57年度特別研究報告．（1984）  

粟第57号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅷ）一十総括報告」一昭和55～57年度特別研  
究報告．（1984）   

第58号 環境試料による汚染の長期的モニタリング手法に関する研究－一昭和55～57年度特別  
研究総合報告．（1984）   

第59号 炭化水素一重素酸化物一硫黄酸化物系光化学反応の研究一一光化学スモッグチャンバー  
によるオゾン生成根株の研究－一大気中における有機化合物の光酸化反応機構の研究  
－一昭和55～57年皮特別研究報告（第1分冊）．（1984）  

第60号 炭  化水素一望素酸化物一硫黄酸化物系光化学反応の研究一一光化学エアロゾル生成機構の  
研究一一昭和55～57年虔特別研究報告（第2分冊）．（1984）  

第61号 炭  化水素一望素酸化物一硫黄酸化物系光化学反応の研究一一環項大気中における光化学二  
次汚染物質生成機構の研究（フィールド研究1）－一昭和55－57年度特別研究報告（第  
3分冊）．（1984）  

第机号 有  害汚染物賀による水界生態系のかく乱と回復過程に関する研究一昭和56～5も年度  
特別研究中間報告．（1984）  

※第63号 海域における富栄養化と赤潮の発生機構に関する基礎的研究昭和56年皮特別研究  
報告．（1g84）  

※第64号 複合大気汚染の植物影響に関する研究－一昭和54－58年度特別研究総合報告．（1984）  
※第65号 Studies on effects of air pollutant Tnixtures on plants一Partl．（1984）  

（複合大気汚染の植物に及ぼす影響一策1分冊〉  
※第66号 Studies on effects of air pol】utant Tnixtures on plantsL－Part2．（1984）  

（複合大気汚染の植物に及ぼす影響【－第2分冊）  
粟第67号 環境中の有害物質による人の傾性影響に関する基礎的研究－一昭和54－56年虔特別研  

究総合報告．（1g84）  

※第68号 汚泥の土壌還元とその環境  
※第69号 中禅寺湖の富栄養化現象に  
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昭和56－57年度特別研究報告．（1984）  
（1984）  

寮第70号 StudiesonchirnOmidnidgesinlakesof theNikkoNa＝onalPark・（1984）  
PartI－ EcologlCalstudies on chironolnidsinlakes of the Nikko NationalPark，  
Part Ⅱ．Taxonomicaland TnOrphologicalstudies on the chironomid species  

COllected fromlakesin the Nikko NationalPark．  
（日光国立公園の湖沼のユスリカに関する研究  
－一第1部 日光国立公園の湖のユスリカの生態学的研究  
－一策2部 日光国立公園の湖沼に生息するユスリカ頬の分類学的，生態学的研究）  

散策71与 りモートセンシングによる残雪及び雪田植生の分布解析，（1984）   
第T2号 炭化水素一望素酸化物一硫黄酸化物系光化学反応の研究一一環境大気中における光化学二  

次汚染物質生成機構の研究（フィールド研究2）－一昭和55－57年度特別研究報告（第4  
分冊）．（1985）  

※第73号 炭化水素一望素酸化物一統黄酸化物系光化学反応の研究一一昭和55－5丁年度特別研究総合  
報告．（1g85）  

※第74号 都市域及びその周辺の自然環境に係る環境指標の開発に関する研究．環境指標その考え  
方と作成方法一昭和59年匿特別研究報告．（1g84）   

第75号 Limnologicaland environmentalstudies of elementsin the sediment of Lake  
Biwa．（1985）  

（琵琶湖底泥中の元素に関する陸水学及び環境化学的研究）   
第76号 A study on the behavior of monoterpensin the atmosphere，（1985）  

（大気中モノテルペンの挙動に関する研究）   
第77号 環境汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究一昭和58年虔特別研究報告（1g85）   
第78号 生活領域保全に果たす生活者の役割の解明．（1g85）   
第79号 Studies on the¶ethod forlong teTm enVironmentalmo爪itoring一一Research report  

inlg80－1982．（1ga5）  
（環境試柳こよる汚染の長期的モニタリング手法に関する研究）  

某第80号 海域における赤潮発生のモデル化に関する研究一昭和57／58年虔特別研究報告．（1985）   



渠第81号 環境影響評価制皮の政市効果に関する研究一一地方公共団体の制度運用を中心として，  
（1985）  

※第82号 梅物の大気環境削ヒ機能に関する研究－一昭和5ト58年度特別研究報告．（1g85）  
第83号 Studies on chironomid Thidges of somelakesirLJapan．（1985）  

（日本の湖沼のユスリカの研究）  
※第8梢 重金属環境汚染による健康影響評価手法の開発に関する研究一昭和57－59年度特別研  

究総合報告．（1985）  
第85号 Studies on the rate constarLtS Of frec radicalreactions arLd related spectro－  

scopic and thermchemicalpara¶eterS．（1985）  
（フリーラジカルの反応速度と分光学的及び熱力学的パラメーターに関する研究）  

第86号 GC／MSスペクトルの検索システムに関する研究．（1g86〉  
第椚号 光化学二次汚染物質の分析とその細昭毒性に関する研究一一昭和53－58年皮総合報告・  

（1986）  

※第88号 都市域及びその周辺の自然環境等に係る環境指標の開発に関する研究Ⅲ．環境指標一応用  
例とシステムー昭和59年度特別研究報告．（1g86）  

第89号 Heasuring the Yater quaIitY Of Lake打asuTqigaura by LANDSAT remote sensing・  
（1g86）  

（LANDSATリモートセンシングによる霞ヶ浦の水質計測）  
第gO号 ナショナルトラスト運動にみる自然保護にむけての住民意識と行動一一知床国立公園内  

188平方メートル運動と天神崎市民地主運動への参加者の分析を中心として．（1986）  
第91号 Economic analysis of Tnan■s utilization of environmentalresourcesin aquatic  

立公醜域を対象にして）  
第92号 アオコの増殖及び分解に関する研究．（1986）  

※罪93号 汚泥の土壌還元とその環境影響に関する研究（l）－【昭和58－59年度特別研究総合報告  
第1分冊．（1988）  

※第94号 汚泥の土壌還元とその環境影響に関する研究（Ⅱ）－一昭和58－59年虔特別研究総合報告  
第2分軋（1986）  

※第g5号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（l）－一汚濁負荷の発生と流出・流速－－  
昭和58－59年虔特別研究報告，（1g86）  

準第96号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（n）－－水草苛・河口域・池沼の生態系構造  
と横能－、昭和58－59年度特別研究報告．（1986）  

束第9T号 自然浄化職能による水質改善に関する総合研究（Ⅲ〉一水路及び土壌による水質の浄化一  
一昭和58～59年虔特別研究報告．（1986）  

第g8号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（Ⅳ）－自然浄化機能を活用した処理技術  

第鯛する研究‖昭和5刷年度  
特別研究総合報告．（1986）  

第100号バックグラウンド地域における環境汚染物質の長期モニタリング手法の研究－－特定汚染  
選択的検出法及び高感度分析技術の開発上一昭和58～60年度特別研究報告．（1986）  

第101号複合ガス状大気汚染物質の生体影響に関する実験的研究－一昭和57～60年皮特別研究  
報告．（1g86）  

第102号地球規模大気質変動に関する予備的研究．（1g86）  
第103号環境調和型技術としての電気自動車の評価に関する基礎的研究．（1987）  
第104号 Studies on chironomid midgesinlakes of the Akan NationalPaTk．（1987）  

（北海道阿寒国立公園の湖におけるエス・リカ相の研究）  
第105号畑地土壌における水分と諸元素の動嵐（198T）  

寮第106号筑波研究学園都市における景観評価と景観体験に関する研究．（1g8T）  
第107号遠隔計測による環境動態の評価手法の開発に関する研究一一昭和59－60年度特別研究報  

告．（1987）  

戦第108号植物の大気環境浄化機能に関する研究－－昭和57－60年皮特別研究総合報告．（1987）          109のための環境情システムにする研 
第号地域環境評価報関究．（1987）  
第110号海域における赤潮発生のモデル化に関する研究－－昭和59～60年皮特別研究総合稽告  

（1g87）  

第111号Application of X－Ray Photoelectron Spectroscopy to the Study of Silicate  
Minerals，（1987）  
（ケイ酸塩鉱物研究へのX繰光電子分光法の応用）  

第112号光化学汚染大気中における有機エアロゾルに関する研究－有職エアロゾルの生成と挙  
動に関する研究－→昭和58－61年虔特別研究報望．（lg88）  

第113号光化学汚染大気中における有機エアロゾルに関する研究一一昭和58←61年虔特別研究総  
合報告．（1988）  

第114号水界生態系に及ぼす有害汚染物質の影響評価に関する研究－一昭和60～61年皮特別研究  



総合報告．く1988〉  
第115号複合ガス状大気汚染物質の生体影響に関する実験的研究昭和57－61年皮特別研究総  

合報告．（1988）  
第116号自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（Ⅴ）¶－汚濁負荷の発生と流出・流達－  

昭和58－61年虔特別研究報讐．（1g88）  
第117号自然浄イヒ機能による水質改善に関する総合研究（Ⅵト一柳沼の生態系構造と自然浄化－  

－一昭和60－61年度特別研究報告．（1g88）  
第118号自然削ヒ機能による水質改善に関する総合研究（Ⅶ）－一自然浄化機能を活用した水路・土  

壌による浄化と処理技術の開発昭和60－61年皮特別研究報告．（1g88）  
第119号自然馴ヒ機能による水質改善に関する総合研究（Ⅷ）一日然浄化システムの評価方法－一  

昭和8D－61年反特別研究報告．（1988）  
罪12D号自然削ヒ機能による水質改善に関する総合研究（Ⅸ）昭和58－81年度特別総合研究報告．  

（1g88）  

第121号Studies on the Chironomid爪idges of Lakesin Southren Hokkaido．（1988）  
（北海道南部の湖におけるユスリカ相の研究）  

第122号擬似ランダム変調CWライダーの開発とフィールド観測への応用．（1989）  
第123号バックグラウンド地域における環境汚染物質の長期モニタリング手法の研究川）一離島  

及び山岳地における大気汚染成分濃度とその変動－一昭和58～62年度特別研究報彗．  
（1g89）  

莱 残部なし  
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Ⅳ0． け一由れ8Ctjviけ8れd8qUatie eれVi∫Onmeれt－Yjtわ5peぐj8】∫efe∫enceざ tO L丘ke  
XasuⅦigaura－Progress reportinlg76，（1gTT）   

NoL 21Studies on evaluation and anelioratiorL Of air pollution by plants－Progress  
reportin1976－1977．（1978〉   

〔starting Yith Report No．3．the neY title for NIES Reports YaS Changed to：〕  
Research report froq the NationalInstitute for ErLVironTnentalStudies  
※Ⅷ0・3 A comparative study of adults andimature stages of nineJapanese species of  

〔he ge爪uざChiro爪0¶US（piplera．ChiTOnOmidae），（1978）   
No・4‡STnOg ChaTAber studies on photochelnicalreactions of hYdrocarbonrnitrogen oxides  

SyStem－Progress reportin1977．（1978）   
No．5＋Studies on the photooxidation products of the alkylbenzene－nitrogen oxides  

SySteTn．arLd or）their effects on cultured ceIIs一尺esearch reportin19丁6－1977，  
（1978）   

No， 6事Nan activity aJld aquatic environTnerLtpYith specialreferences to Lake  
Ⅸasulnigaura－PTOgreSS repOTtinlgT7－1gT8．（1g7g）  

＃Ⅳ0．T AlbOrPhologicalstudy of adultS andilbmature StageS Of20Japanese species of  
the fanily Chironomidae（Diptera〉．（1979）  

※No． 81Studies on the biologicaleffects of single and colnbined erposure of air  
POllutantsResearch reportinlg77－1978．（1979）   

No， 9＊ STnOg Chalnber studies on photochemicalreactions of hydrocarbon－nitrogen oxides  
SyStemPTOgreSS repOrtin1978．（1979）   

No．10■Studies on evaluation and aTnelioration of air pollution by plants－Progrcs＄  
reportin1976－1978，（1979）  

※No．11Studies on the effects of air pollutants on plants and mecha爪isms of  
phytotoxicity．（1g80〉   

No．12 Nultielelnent analysis studies by flame andinductively coupled plasma  
SpeCtrOSCOpy utilizing cornouterrcontrolledinstrumentation，（1980）   

No．13 Studies on chironomid midges of the Tama River．（1g80）  
Partl．The distribution of chironomid speciesin a tributaryin relation to  
the degree of pollution vith seYage Yater，  
Part 2．♪escriptjol10f 20 spe亡ies of Chjro刀0∬jれae re亡OVered fro皿a tributarJ・，   

7Jo，14‡Studies on the effects of organic YaSteS OrL the so‖ ecosystem－Progress  
reportinlg78－197g．（1980）  

準No．151Studies on the biologicaleffects of single and colnbined exposure of air  
po‖〕t∂刀tS‾Re5eareわreort jれユ＝・（ユ9銅）   

No．161Remote TneaSurement Of alr POllution by a mobilelaser radar．（1g80）  
緊No，171Influence of buoyancY On fluid TqOtions and transport processes－Neteorological  

Characteristics and atmospheric diffusion phenomenain the coastalregion－  
Progress repor亡i合 川78－1日9，（1988）   

No．18 Preparation，analysis and certification of PEPPEf！BUSH standard reference Thate－  
rial．（1g80）  

緊No，191Comprehensive studies on the eutrophication of fresh－Yater areaSLake current  
Orだas冊“ra輌s…ra）197＝979・（1981）  

異Ⅳ0，20iColnPrehensIVe StUdies on the eutrophication of fresh－Yater areaS－Geomorpho－  
logicaland hydrometeorologicalcharacteristics of Xasumigaura YaterShed as  
related to thelake erLVironTnentTlgT8－1g79．（1g81）   

No．211CoTnpreheTISive studfes on the eutrophfcation of freshLYater areaS－Variatfon  
Of pollutantload byinfluent rivers to Lake Xasumigaura－1978－1979．（1981）   

No．221Conprehensive studies on the eutrophicatiorL Of fresh－Vater areaS－Structure of  
ecosysteTm arLd standing cropsin Lake Xasulnigaura－1978－1g79．（1g81）   

No．23毒CoTnprehensive studies on the eutrophication of fresh－Yater areaS－Applica－  
bility Qf trophic stateindices forlakesL1978－1979．（1g81）   

No．2‖ ComprehensiYe Studies on the eutrophication of fteshAYater areaSrQuantitative  
analysis of eutrophication effects on main utilization oflake Yater reSOurCeS  
－1gT8－1979．（1g81）   

No．251CoTnprehensive studies on the eutrophication of fresh－YatCr areaSrGroYth  
Characteristics of Blue－Green Algae．Nycrocystis－19T8－1979．（1981）   

No．26＊ Colnprehertsive studies oTL the eutrophication of fresh－Yater areaS－  
DeterTnination of argalgroYth potentialby algalassay procedurer1978－1g79，  
（1981）  
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No．27．CoTnPrehensive studies onlhe eutrophication of fresh－Yater areaS▼Summary of  
researches－1978－197g．（1g81）   

No．281Studies on effects of air po11utant mixtures on plantsrProgress reportin  
lg79－1980，（1g81〉  

※No．2g Studies on chirorLOTnid midges of the Tama River．（1981）  
Part 3．Species of the subfalnily Orthocladiinae recorded at the sunTner SurVey  
arld thcir distributionin relation to the pollution Yith seYage YaterS．  
PaTt A．ChiroT10midae recoTded at a Ⅵinter surYey、  

漁Ⅷ0．30＊Eutrophication and red tidesirL the coastalmarine environ爪ent ‾ Progress  
repoTtinlg79－1980．（1982）  

姑Ⅷ0．311Studies on the biologicaleffects of single and coTRbirLed exposure of air  
pollutants－Research TepOTtin1980．（1981）   

No．321Smog chamber studies orL photocheTAicalreactions of hydrocarbon－rlitrogen  
oxides systen－Progress reportin1979－Eesearch on the photocheTnical  
secorLdary pollutants forrnationlneChanismin the environlnentalatTnOSphere  
（Partl），（1982）   

No．33‡Meteorologicalcharacteristics and atmospheric diffusioT）Phenomenain the  
coastalregionSimulation of atTnOSPheric motions and diffusion processes  
Progress reportin1980．（1982）  

※No．341The development and evaluation of remote measurement Tnethods for enviroTtmental  
pollutionReseareh reportinlg80．（1982）   

Ⅳ0．35書Comprehensive evaluation of environmentali叩aCtS Of road and trafric・（1982）  
※No．36‡Studies on the method forlorLg tem enVironTRentalmonitoring－Progress report  

inlg80－1981．（1g82）  
巣¶0．371Study o†lSuppOTting teehnology for syste≠S analysis of enviTOnlnentalpolicy  

LThe Evaluation Labolatory of Man－EnvironmerLt SystelnS，（1982）   
No．38 Preparation，analysis and certification of PONI）SED川ENT certified reference  

material．（1982）  
※No，391The development and evaluation of relnOtelneaSUrement methods for enYironmerLtal  

pollutioTt－Research reportinlg81．（1983）   
No，40＊Studies on the biologicaleffects of siTLgle and co爪bined exposure of air  

pollutaJltS－Research reportin1981．（1983）  
※No，41‡Statisticalstudies on methods of TneaSurement and evaluation of chelmical  

condition of so‖－Yith specialreference to heavy metals←．（1g83）  
※No．42‡Experinetalstudies oTt the physicalproperties of mud and the characteristics  

or mud transportation．（1983）  
※No．43 Studies on chirononid midges of the Tama River．（1983）  

Part 5．An observation on the distribution of ChiroTtOninae along the main  
streaminJune．Yith descriptiorL Of15 rLeY SpeCies．  
Part 6．Description of species of the subfa爪ily Orthcladiinae recovered from  
the main strea】¶in theJune surv（け．  
Part7．Additional叩eCies co‖ectedin winter fromlhe¶ain stTea¶，   

No，441Snog chalnber studies on photochemicalreactions of hydrocarbonLnitrogen oxides  
SyStem▲Progress reportin1979‾Research on the photoche『icalsecondary  
pollutants for爪ationmechanism 

． 

specialresearch project－1978r1980．（1g83）  
※No．461Studies on the effect of organic YaSteS On the soilecosysteln－Research report  

in1979－1980．Partl．（1983）  
捧持b．47ヰ Studies on the effect o†0柑anic wastes om ttle SOit ecosystem－Research report  

in1979－1980．Part 2．（1983）   
No．481Study on optiTnalallocation of Yater quality monitoring points．（1983）   
No．4glThe deYelopment amd cvaluation of remote TneaSurementlnethod for environlnental  

pollution－Researeh reportin1982．（1984）  
※No，50＊CoTRPrehensive studies orL the eutrophication controlof freshYaterSEstimation  

ofinputloading of LakeⅨasu¶igaura1980－1982．（1984）  
※No．511CoTRPrehensive studies on the eutrophication controlor freshYaterS‾The func．  

tion of the ecosystem and siEnificance of sedinentin爪utrient cyclein Lake  
Ⅸas血gaur‾1980－1982・（1g84）  

※No．521ComprehensIVe Studies on the eutrophication controlof freshYaterS▼ErLC10Sure  
experinents for restoration of highly eutrophic sha1loY Lake Kasumigaura1980‾  
1982．（1g84〉   

No．53‡Conprehensive studies on the eutrophication controlof freshvatersrSeasonal  
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Changes of the biomass or fishes and crustaciain Lake【asumigaura1980－1g82．  
（1984）  

※No・54ICo叩rehensive studies orL the eutrophication controlof freshYaterSModeling  
the eutrophicatio爪Of Lake Xasumigaura1980－1g82．（1g84）   

No・551Comprehensive studies on the eutrophication controlof freshvatersrNeasures  
for eutrophication contTOl1980－1982．（1g84）   

No・561CoTnprehensive8tudies on the eutrophication controlof freshvatersrEutrophic－  
atlonin Lake Yunoko－1g80－1982，（1g84）  

※No・571Comprehensive studies on the eutrophication controlof freshYaterSLSumlnary  
Of researches－1g8（卜1g82．（1g84）   

Ⅳ0・58＊Studies on the Tnethod forlong terTn enVironmentalmonitoring－Outlines of  
SpeCialreseareh projectin1980－1g82，（1984）   

No・59‡Studies on photochemicalreactions of hydrocarbon－nitrogen oxides－Sulfur  
OXides system－ PhotocheTnicalozone fornation studied by the evacuable smog  
Cムamber－At刀OSpムeTjc pわotooyidatio月爪ee厄れi聞古Ofざelected orgaれic co叩OU爪dざ  
－Research reportin1980－1982．Partl，（1g84）   

No・601Studies on photochemicalreactions of hydrocarbonLnitrogen oxidesLSulfur  
OXides systemrForTnation TAeChanisms of photochelnicalaerozol－Research report  
in1980－1982．Part 2．（1984）   

Ⅳ0・8けStudjes o爪 Photoche爪上calreactions of 毎drocarbon－nitrogen oxides－S山rur  
OXides systeTn － Research on the photoche爪icalsecondary pollutants for爪ation  
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