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第４次酸性雨全国調査報告書（平成１５年度）

全国環境研協議会

は じ め に

日本における酸性雨問題は，昭和４８年（１９７３年）

に静岡・山梨両県で梅雨期の霧雨により目や皮膚

が痛い等を主訴とする人体影響が発生しました。

翌４９年（１９７９年）の同時期に，栃木県や埼玉県を中

心に関東地方の各都県で延べ数万人に及ぶ同様の

事例が発生し社会問題化しました。環境庁（現環

境省）や関東地方知事会公害汚染対策推進本部大

気汚染部会ではこの現象を調査し，湿潤な状況で

の大気汚染と位置付け「湿性大気汚染」と名付け

ました。関東地方の各都県は環境庁の委託を受

け，昭和５０年度（１９７５年度）から５４年度（１９７９年度）

の梅雨期に初期降水を中心に調査を実施し，水素

イオン・硝酸イオン・アルデヒド類等の濃度が高

い地域と人体影響の届出地域が一致することを見

出しましたが，環境庁のウサギを使った実験では

必ずしも再現できませんでした。

自治体での酸性雨調査は，全国公害研協議会

（現，全国環境研協議会）の支部活動として実施し

ておりましたので，平成２年（１９９０年）同協議会に

「酸性雨調査研究部会」を発足させ，環境庁（酸性

雨研究センターを含む）および国立環境研究所の

物心両面の支援を受け，平成３年度（１９９１年度）か

ら３ヶ年ろ過式採取法による全国調査を実施し，

日本海側での酸性化による影響が懸念されまし

た。平成７年度（１９９５年度）から３ヵ年梅雨期およ

び降雪期に日単位の酸性物質の空間分布を把握す

る調査を第２次調査として実施しました。平成１１

年度（１９９９年度）から３ヵ年降水のみを自動採取す

る方法により湿性沈着およびフィルターパック法

による粒子・ガスの乾性沈着を把握する調査を第

３次調査として実施し，いずれも協議会の会誌で

逐次公表してきました。この間，国は国としての

酸性雨モニタリング網を構築するとともに東アジ

ア酸性雨モニタリングネットワークを構築し，自

治体のモニタリングとすみわけをしました。

平成１５年度（２００３年度）から３ヵ年計画の第４次

調査では，特に乾性沈着に関してフィルターパッ

ク法に加え，パッシブ法および大気汚染を常時監

視するための自動測定機による方法をも採用しま

した。ここに第４次調査の初年度の解析結果を公

表しますが，この成果が各地での影響実態や対策

を検討する上で貴重な知見を提供するものと確信

しております。今後も当部会の活動にご支援とご

教示を賜りますようお願いいたします。

最後に，物心両面でご支援・ご協力をいただき

ました環境省，独立行政法人国立環境研究所およ

び（財）日本環境衛生センター／酸性雨研究セン

ターに感謝申し上げますとともに，調査にご協力

いただきました会員機関および解析にご尽力いた

だきました委員の方々等関係各位に謝意を表しま

す。

平成１７年３月

全国環境研協議会

酸性雨調査研究部会

部会長 橋本 康夫

（栃木県保健環境センター所長）
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1. 調 査 目 的

本調査は，日本全域おける酸性沈着による汚染

実態を把握することを目的として実施するもので

ある。本調査では，湿性沈着および乾性沈着のモ

ニタリングを行う。湿性沈着に関しては，国際的

に標準的な方法によりモニタリングを行い，その

実態を把握する。乾性沈着に関しては，大気中の

ガス／エアロゾル濃度の測定により，沈着量の見

積りを行う。なお，乾性沈着調査は（i）ガス／エ

アロゾル濃度の測定を行うフィルターパック法

（４段ろ紙法），（ii）ガス濃度の測定を行うパッシ

ブ法，（iii）自動測定機による測定の３つの手法を

併用して行う。

2. 調 査 内 容
2.1 調査参加機関，調査地点および調査組織

調査参加機関は表 2.1に示す４８機関であり，湿

性沈着調査地点は６１地点および乾性沈着調査地点

表 2.1 調査参加機関

支部名 機関名 支部名 機関名

北海道・東北

北海道環境科学研究センター

東海・近畿・北陸

愛知県環境調査センター

苫小牧地方環境監視センター 三重県科学技術振興センター

青森県環境保健センター 滋賀県立衛生環境センター

岩手県環境保健研究センター 京都府保健環境研究所

宮城県保健環境センター 大阪府環境情報センター

秋田県環境センター 兵庫県立健康環境科学研究センター

山形県環境科学研究センター 奈良県保健環境研究センター

福島県環境センター 和歌山県環境衛生研究センター

新潟県保健環境科学研究所 名古屋市環境科学研究所

札幌市衛生研究所 大阪市立環境科学研究所

仙台市衛生研究所 神戸市環境保健研究所

新潟市衛生試験所 京都市衛生公害研究所

郡山市公害対策センター

中国・四国

鳥取県衛生環境研究所

いわき市公害対策センター 島根県保健環境科学研究所

関東・甲信・静岡

茨城県公害技術センター 岡山県環境保健センター

栃木県保健環境センター 広島県保健環境センター

群馬県衛生環境研究所 山口県環境保健研究センター

埼玉県環境科学国際センター 徳島県保健環境センター

千葉県環境研究センター 香川県環境保健研究センター

東京都環境科学研究所 愛媛県立衛生環境研究所

神奈川県環境科学センター 高知県環境研究センター

山梨県衛生公害研究所 広島市衛生研究所

長野県環境保全研究所

九州・沖縄

福岡県保健環境研究所

静岡県環境衛生科学研究所 佐賀県環境センター

横浜市環境科学研究所 長崎県衛生公害研究所

川崎市公害研究所 熊本県保健環境科学研究所

千葉市環境保健研究所 大分県衛生環境研究センター

静岡市衛生試験所 宮崎県衛生環境研究所

浜松市保健環境研究所 鹿児島県環境保健センター

東海・近畿・北陸

富山県環境科学センター 沖縄県衛生環境研究所

石川県保健環境センター 北九州市環境科学研究所

福井県衛生環境研究センター 福岡市保健環境研究所

岐阜県保健環境研究所 熊本市環境総合研究所
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は７３地点である。２００３・２００４年度の全環研酸性雨

調査研究部会組織を表 2.2に示した。
2.2 調査結果収集および解析

調査結果の収集は支部委員が行い，データの整

理および解析等のため部会組織内に表 2.3に示す

班を編成した。
2.3 調 査 期 間

調査期間は２００３年度から３ヵ年とし２００３年度に

ついては，原則として２００３年３月３１日～２００４年３

月２９日とし，季節および月の区切りを表 2.4に示

した。

2.4 試料採取分析方法

2.4.1 湿 性 沈 着

１）試料採取周期

通年調査とし，１週間単位での採取を原則とす

るが，２週間あるいはそれ以上での採取も可と

し，その場合，冷蔵庫の設置等により試料の変質

防止対策を推奨する。試料採取は原則月曜日に行

い，月の区切りは表 2.4に示すとおりとする。

２）調査地点の選定

測定地点は１地点測定の場合は原則として都市

域で実施することとし，複数地点の場合は都市域

表 2.2 全国環境研協議会酸性雨調査研究部会組織

部会役職 所 属 氏 名 備考

部会長
栃木県保健環境センター 長谷川 博 a）

〃 橋本 康夫 b）

理事委員 宮城県保健環境センター 武部 芳明 a），b）

支部委員

福島県環境センター 吉田 尚志 a）

〃 志田 義美 b）

東京都環境科学研究所 古明地 哲人 a）

長野県環境保全研究所 川村 實 b）

兵庫県立健康環境科学研究センター 藍川 昌秀 a），b）

山口県環境保健研究センター 三浦 泉 a）

〃 梅本 雅之 b）

福岡県保健環境研究所 大石 興弘 a）

長崎県衛生公害研究所 森 淳子 b）

委員

北海道環境科学研究センター 野口 泉 a），b）

新潟県保健環境科学研究所 武 直子 a），b）

埼玉県環境科学国際センター 松本 利恵 a），b）

千葉県環境研究センター 押尾 敏夫 a），b）

大阪府環境情報センター 西川 嘉範 a），b）

兵庫県立健康環境科学研究センター 山本 匡利 a），b）

奈良県保健環境研究センター 松本 光弘 a），b）

鳥取県衛生環境研究所 田中 卓実 a），b）

熊本県保健環境科学研究所 上野 一憲 a）

沖縄県衛生環境研究所 友寄 喜貴 b）

有識者

（財）日本環境衛生センター 大泉 毅 a），b）

〃 松田 和秀 a），b）

（独）国立環境研究所 村野 健太郎 a），b）

〃 向井 人史 a），b）

〃 勝本 正之 a），b）

環境省 佐野 敦 a），b）

事務局
栃木県保健環境センター 加藤 恵美子 a）

〃 小池 静司 b）

注）a）は２００３年度，b）は２００４年度を表す。
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を含み，都市域から２０～３０km離れた地点または

（および）地方に特有の地点で実施する。

３）捕集方法

降水時開放型捕集装置（Wet-onlyサンプラー）

を用いて降水の捕集を行う。降雪地域において

は，移動式の蓋の形状変更や凍結防止用ヒーター

の装備などの対策をとることが望ましいが，ヒー

ターの使用が無理な場合は，冬季間，バルク捕集

となることも可とする。

なお，ロート部および導管部の洗浄について

は，月単位の切れ目の日に実施することとし，洗

浄後に純粋１００mlでロート以下を洗浄し，フィー

ルドブランク試料とする。

４）測定および分析項目

降水量，pHと電気伝導率および SO４２－，NO３－，

Cl－，NH４＋，Ca２＋，Mg２＋，K＋，Na＋の各イオン

濃度とする。フィールドブランク試料についても

回収量および降水と同様な各イオン成分の濃度を

測定する。

５）測定および分析方法

降水量は，貯水量を捕集面積で割って算出（mm

単位）し，溶存成分濃度は「湿性沈着モニタリン

グ手引き書（第２版）」（以下「手引き書」，環境省

環境保全対策課，平成１３年３月）に従い，降水量

およびイオン成分濃度は小数点以下第１位まで，

pHおよび電気伝導率は小数点以下第２位まで求

める。

表 2.3 データ収集・管理および解析等班編成

表 2.4 調査期間の季節・月区分

データ収集・管理班 解析等班
主筆分担

グループ名 氏 名 グループ名 氏 名

データ収集

志田 義美
川村 實
藍川 昌秀
梅本 雅之
森 淳子

基本事項

押尾 敏夫（＊）
野口 泉
友寄 喜貴
田中 卓実
大泉 毅
小池 静司

１，２，３．１
（３．３）
３．３
３．２
（３．３）
（１，２）

湿性沈着
押尾 敏夫（＊）
武 直子
友寄 喜貴

湿性沈着
友寄 喜貴（＊）
押尾 敏夫
武 直子

４

乾性沈着

フィルターパック法
野口 泉（＊）
山本 匡利
松本 利恵

乾性沈着

野口 泉（＊）
山本 匡利
松本 光弘（＊）
松本 利恵
西川 嘉範

５
５．４
５．５
５．３
５．２O式パッシブ法

野口 泉（＊）
藍川 昌秀

N式パッシブ法
西川 嘉範（＊）
松本 光弘

常時監視データ
押尾 敏夫（＊）
田中 卓実

気象データ 押尾 敏夫

ラウンドロビン
藍川 昌秀（＊）
押尾 敏夫
野口 泉

ラウンドロビン
藍川 昌秀（＊）
押尾 敏夫
野口 泉

季節 月 ２００３年度 週

春

４ ３月３１日～４月２８日 ４

５ ４月２８日～６月２日 ５

６ ６月２日～６月３０日 ４

夏

７ ６月３０日～８月４日 ５

８ ８月４日～９月１日 ４

９ ９月１日～９月２９日 ４

秋

１０ ９月２９日～１１月４日 ５

１１ １１月４日～１２月１日 ４

１２ １２月１日～１月５日 ５

冬

１ １月５日～２月２日 ４

２ ２月２日～３月１日 ４

３ ３月１日～３月２９日 ４

注）（＊）はリーダーを表す。

注）週単位の試料交換日は原則として月曜日とした。
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６）測定値の信頼性の確保

環境省，酸性雨研究センターにより実施される

ラウンドロビンテストに積極的に参加することに

より，分析機関間の分析データの比較を行い，分

析データの信頼性の確保に努める。

なお，イオンバランスによる方法と電気伝導率

による方法とで測定値の信頼性を確保する。許容

範囲を超える場合は，再分析を行うか，湿性沈着

測定結果にコメントを付けて報告する。
2.4.2 乾 性 沈 着

乾性沈着調査はフィルターパック（４段ろ紙）

法１），パッシブ法および自動測定機による方法を採

用した。測定項目別の捕集ろ紙を表 2.5に示す。

２．４．２．１ フィルターパック法
１）試料採取周期

通年調査とし，１週間単位での採取を原則とす

るが，２週間単位での採取も可能である。なお，

最終的なデータ報告の最小単位は「月」とする。

２）調査地点の選定

調査地点は，可能な限り湿性沈着調査地点と同

一地点を選定する。

３）採取方法

試料採取は，第３次調査２）と同様に次の４種の

ろ紙を装着し，毎分１Lの吸引速度で連続採取（１

週間で約１０m３）を行い，積算流量計の使用を標準

とするが，なければ採取前後の流量の平均値から

採気量を求める。

F０段（PTFEろ紙）エアロゾル成分を採取，F１段

（ポリアミドろ紙）HNO３，HCl，SO２および NH３ガ

スの一部を採取，F２段（６％K２CO３＋２％グリセ

リン含浸セルロースろ紙；K２CO３含浸ろ紙）F１で採

取出来なかった SO２，HClを採取，F３段（５％リン

酸＋２％グリセリン含浸セルロースろ紙；リン酸

含浸ろ紙）F１で採取されなかった NH３ガスを採取

する。

４）試料保存と処理方法

試料採取後のろ紙は，１枚ずつろ紙ケースに入

れ，ポリ袋で密閉し，１週間採取した計４枚の

フィルターをアルミ蒸着袋に入れた後，タイト

ボックスに入れ，分析時まで冷蔵保存する。

試料採取後のろ紙はよく洗浄したはさみで少な

くとも４つに切り，内容量５０mlのキャップ付き

ポリプロピレン試験管に入れる。F０，F１および F３

ろ紙は蒸留水，F２ろ紙は０．０３％（v�v）H２O２溶液を

各 ２々０ml加え，振とう器で抽出する（振とう時

間：２０分）。この抽出液を必要に応じて孔径０．４５

µmのメンブランフィルターでろ過し，できるだ

け早く分析を行うこととする。同時にブランクろ

紙（５枚）についても測定を行い，その中間値をブ

ランクとして用いる。PTFEろ紙の重量測定によ

る全エアロゾル濃度の算出は行わない。

２．４．２．２ パッシブ法
１）試料採取周期

通年調査とし，１ヵ月単位での採取とする。

２）調査地点の選定

調査地点は大都市（たとえば県庁所在地）・工業

地域，中小都市地域，田園地域，山林地域などか

らその目的に応じ１地点以上選定する。可能なら

ば１地点はフィルターパック法または自動測定機

による測定を実施している地点を選定する。

３）調査手法および調査項目

調査手法はパッシブ法を新たに開始する機関に

ついては N式パッシブ法を全環研として採用す

ることとするが，検量線を作成するための信頼で

きうる自動測定装置，あるいはデニューダ法や

フィルターパック法による調査結果が必要であ

り，十分な検量線を作成できない場合やすでに市

販の「横浜市環境科学研究所方式 THE OGAWA

サンプラー」式パッシブ法（以下 O式パッシブ法）

表 2.5 測定項目別の捕集ろ紙

項 目 捕集ろ紙名

ガ
ス
成
分

SO２ K２CO３，（ポリアミド，NaNO２，TEA）

NO２ TEA

NOX TEA―PTIO

HNO３ ポリアミド

NH３ リン酸，（ポリアミド）

HCL K２CO３，（ポリアミド，NaNO２）

OX NaNO２

エ
ア
ロ
ゾ
ル
成
分

SO４２－ PTFE

NO３－ 〃

Cl－ 〃

NH４＋ 〃

Na＋ 〃

K＋ 〃

Mg２＋ 〃

Ca２＋ 〃

特 集６２
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により調査を行っている機関については O式

パッシブ法を採用することを妨げない。N式パッ

シブ法については，捕集用ろ紙をポリフロンろ紙

（ADVANTEC PF１００）で網目面を内側にし挟み，捕

集用ろ紙に沿ってホッチキス留めし，O式パッシ

ブ法は THE OGAWAサンプラーを用いる。

なお，N式パッシブ法捕集用ろ紙の前処理は，

ポリアミドろ紙（HNO３，NH３捕集）については Pall

社製 ULTIPOR N８８（φ４７mm）をそのまま使う。

NaNO２含浸ろ紙（O３，SO２，HCl捕集）については

NaNO２および K２CO３それぞれ２gおよびグリセリ

ン１０mlとり，超純水で２００mlとした含浸液を二

分し，クロマト用セルロースろ紙（φ１４．５mm AD-

VANTEC５１４A）を超純水で洗浄し，水を切って，A

液に入れ，水を切って，さらに B液に入れ，水

を切ってさらに１～２時間自然乾燥させる。リン

酸含浸ろ紙（NH３捕集）については H３PO４およびグ

リセリンを１０ml，４mlとり，超純水で２００mlと

した含浸液を二分し，NaNO２含浸ろ紙と同様に操

作する。トリエタノールアミン（TEA）含浸ろ紙

（NO２，SO２捕集）は，TEA，エチルアルコールを

３０ml，４mlとり，超純水で２００mlとした含浸液

を二分し，NaNO２含浸ろ紙と同様に操作する。

TEA―PTIO含浸ろ紙（NOx）については，０．６gの

PTIOを１０mlの１５％TEAアセトン溶液に溶かした

混合液を TEA含浸ろ紙に５０µl添加する。

２．４．２．３ 自動測定機
自動測定機による測定値は，大気汚染常時監視

測定局データを月単位に集計し用いる。

―参 考 文 献―

１） 松本光弘，村野健太郎：インファレンシャル法による樹
木等への乾性沈着量の評価と樹木衰退の一考察，日化
誌，１９９８（７），４９５（１９９８）
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3. 気象概況,最近の大気汚染状況および調査
地点の属性等

3.1 気 象 概 況

２００３年４月は，低気圧が南岸や日本海を短い周

期で通過し，天気は周期的に変化した。低気圧や

前線の影響でほぼ全国的に曇りや雨の日が多かっ

た。上旬には低気圧の通過後に寒気が入って寒暖

の変動が大きかったが，中旬以降は低気圧が日本

海を通過することが多くなり，低気圧に吹き込む

南風により全国的に高温となった。降水量は東日

本，西日本では平年を上回り，北海道・東北の一

部，東海，四国の太平洋側，九州南部，南西諸島

では平年を下回った。

２００３年５月は，寒暖の変動は比較的小さく全国

的に気温が高くなった。北・東日本の日本海側は

時々寒気の影響を受けたが高気圧に覆われやすく

晴れる日が多かった。一方，東日本の太平洋側や

西日本は中旬以降は低気圧や前線および東よりの

気流の影響で曇りや雨の日が多かった。また，月

末には台風第４号が四国に上陸し，その後温帯低

気圧に変わって日本海沿岸を北上したため，全国

各地に大雨をもたらした。降水量は関東甲信・東

海の一部，中国，四国，九州の一部で平年を上

回った。北海道，東北，北陸，近畿，南西諸島で

は平年を下回った。

２００３年６月は，上旬は低気圧や台風第５号の影

響で雨となる日があったが，その他の日は高気圧

に覆われて晴れた。９日頃から１２日頃にかけて九

州から東北地方まで梅雨入りした後は，梅雨前線

が日本の南岸に停滞し，西日本を中心に曇りや雨

の日が多くなった。１９～２０日には台風第６号によ

り西日本・南西諸島の各地で暴風や大雨となっ

た。一方，北海道では月を通して高気圧に覆われ

て晴れる日が多かった。２１日頃に沖縄地方，２７日

頃に奄美地方が梅雨明けとなった。また，南風が

入りやすく，北日本を中心に気温が高めの日が多

かった。降水量は北海道・東北の一部，東日本，

九州南部を除く西日本で平年を下回った。特に関

東の一部では平年の４０％以下のところがあった。

千葉，銚子，館山（以上千葉県），大島（東京都）の

４地点で６月の月降水量の最小値を更新した。特

に，千葉では３８．０mm（平年比２７％）の降水量しか

観測されなかった。一方，北日本の一部と九州南

部，南西諸島で平年を上回った。北海道の東部で

は平年の２００％以上の降水となったところがあっ

た。

２００３年７月は，オホーツク海高気圧が月を通じ

て優勢で，北日本，東日本の太平洋側を中心に気

温が低く，曇りや雨の日が連続した。また，太平

第４次酸性雨全国調査報告書（平成１５年度） ６３
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洋高気圧の北への張り出しが弱かったため，梅雨

前線が本州上や南岸で停滞し，東日本や西日本に

かけても曇りや雨の日が多かった。北日本から西

日本にかけて低温と日照不足の状態が続き，梅雨

明けは平年に比べ大きく遅れた。一方，南西諸島

は太平洋高気圧に覆われて晴れて暑い日が多く，

少雨の状態となった。降水量は北日本の太平洋

側，東日本，西日本の日本海側で平年を上回った。

特に，東北の太平洋側，中国，九州北部では平年

の１７０％以上となったところがあった。大船渡（岩

手県），厳島（長崎県）の２地点で７月の月降水量

の最大値を更新した。北海道，九州南部，南西諸

島では平年を下回った。特に，南西諸島では平年

の２０％以下のところがあった。沖永良部島（鹿児

島県），宮古島（沖縄県）の２地点で７月の月降水

量の最小値を更新した。

２００３年８月は，上旬前半は太平洋高気圧が強ま

り東・西日本は晴れる日が多くなったが，上旬後

半には台風第１０号が日本を縦断し，中旬にはオホー

ツク海高気圧が出現して前線が日本付近に停滞す

るようになったため，北日本から西日本では中旬

を中心に低温・多雨・寡照が顕著になった。下旬

にはいると，前半はオホーツク海高気圧が弱まっ

て全国的に晴れる日が多くなったが，後半は前線

が再び南下して日本付近に停滞するようになり曇

りや雨の日が多くなった。南西諸島は太平洋高気

圧に覆われたため，晴れて暑い日が多く少雨の状

態が続いた。降水量は，南西諸島と北海道の一部

で平年を下回ったほかは，全国で上回った。関東，

東海では平年の１７０％を超えたところがあった。

静岡（静岡県），大島（東京都），高松（香川県）の３

地点で，８月の降水量の最大値を更新した。

２００３年９月は，上旬は東日本以西では高気圧に

覆われ，晴れて暑い日が続き残暑が厳しかったも

のの，北日本では前線や低気圧の影響で曇りや雨

の日が多かった。そのご，中旬から下旬にかけて

台風第１４号と台風第１５号が，それぞれ日本海と本

州の南岸沿いを通過し，各地で大雨や強風となっ

た。台風の通過後の下旬は，天気は短い周期で変

化し，強い寒気が日本付近へ南下したため気温の

低い時期があったが，南西諸島では引き続き晴れ

て気温の高い日が多かった。降水量は，南西諸島

と北日本の一部で平年を上回ったほかは平年を下

回った。東北の太平洋側・北陸・中国・四国・九

州の一部では平年の４０％以下となったところが

あった。大船渡（岩手県），白河（福島県）の２地点

で月降水量の最小値を更新した。

２００３年１０月は，月全体としては天気は数日の周

期で変わり，晴れる日が多かったが，大雨や強風

となる日もあった。また，気温の変動が大きく，

上旬には北日本を中心に，月後半は西日本中心に

寒気が入った。上旬は北～西日本では高気圧に覆

われて晴れる日が多かったが，南西諸島では天気

がぐずついた。中旬前半には発達しながら通過し

た低気圧にともなって，東・西日本を中心に大雨

や強風となった。下旬初めにも深い気圧の谷の通

過に伴って北日本などで大雨となった。降水量

は，北日本の日本海側で平年を上回ったほかは平

年を下回ったところが多かった。佐世保（長崎県）

では降水量が０．５mm（平年値８８．６mm，平年比

１％）となったほか，広島でも１．５mm（平年値９５．４

mm，平年比２％）となるなど，西日本の一部で

平年の１０％以下となったところがあった。松江，

米子（島根県），鳥取（鳥取県），広島，呉（広島県），

萩，山口（山口県），厳原，平戸，佐世保，福江（長

崎県）の１１地点で１０月の降水量の最小値を更新し

た。

２００３年１１月は，月を通して，低気圧と高気圧が

交互に通り天気は概ね数日の周期で変わった。低

気圧通過後に一時的に寒気が入ったものの長続き

せず，低気圧の前面や南の高気圧に沿って湿った

空気が入りやすかったため，全国的に極端な高温

となった。一方，低気圧が頻繁に通過したことや

南岸の前線の影響などを受けやすかったことか

ら，東・西日本太平洋側を中心に降水量が多く，

また寡照傾向となった。降水量は，北日本と東日

本の日本海側で平年を下回ったほかは，平年を上

回ったところが多かった。尾鷲（三重県）では１１月

の月降水量が１０４９．５mm（平年値：２６１．９mm，平

年比：４０１％）となるなど，１８地点で月降水量の最

大値を更新した。また，岩見沢（北海道）では月降

水量の最小値を更新した。降雪の深さ合計，最深

積雪ともに全国で平年を下回った。

２００３年１２月は，低気圧が数日の周期で通過し北

日本の東海上で発達することが多かったため，北

日本では上旬後半を除き冬型の気圧配置に伴う影

特 集６４
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響は小さく，気温の高い日が多かった。東日本以

西も全体に気温の高い日が多かったが，西日本や

南西諸島では，中旬を中心に寒気の影響を受けや

すく気温の変動が大きかった。冬型の気圧配置は

全般に長続きせず，北日本や東日本の日本海側の

降雪量は少なかった。降水量は，北海道の日本海

側，東海，西日本の太平洋側，南西諸島で平年を

下回ったほかは平年を上回ったところが多かっ

た。降雪の深さ合計，最深積雪ともに北海道・東

北に日本海側，北陸の一部で平年を下回った。甲

信，東海の一部で平年を上回った他は平年並みの

ところが多かった。軽井沢（長野県），前橋（群馬

県），尾鷲（三重県）で１２月の降雪の深さ月合計値

の最大値を記録した。また，軽井沢（長野県），尾

鷲（三重県），清水（高知県）で月最深積雪最大値を

記録した。

２００４年１月は，短い周期で低気圧や気圧の谷が

日本付近を通過し，発達した低気圧や寒気の影響

で東・西日本の日本海側や北日本では暴風や大雪

の大荒れの天気となる日があった。東・西日本の

太平洋側では低気圧の影響が小さく，降水量が平

年を大きく下回るところがあった。また，前半は

気温の高いところが多かったものの，中旬後半か

ら下旬前半にかけては強い寒気が東日本以西に入

り，気温の低い日が続いた。降水量は，東日本，

西日本，南西諸島で平年を下回った。大島（東京

都），広島（広島県），岡山（岡山県），姫路（兵庫県）

厳原（長崎県）の５地点で１月の月降水量の最小値

を更新した。また，前橋（群馬県）では１月の月降

水量が０mmであり，これまでの記録とタイ記録

となった。前橋で，１月の降水量が０mmとなっ

たのは，１９８２年，１９７６年，１９４２年であり今年で４

回目である。一方，北日本で平年を上回ったとこ

ろがあった。紋別（北海道）で，月降水量の最大値

を更新した。

２００４年２月は，上旬は東日本から南西諸島にか

けて寒気が入りやすく特に西日本と南西諸島は後

半に気温が平年を大きく下回った。しかし，中旬

にはいると寒気の南下が弱まり全国的に高温で経

過するようになった。また，１４日には日本海を低

気圧が発達しながら通過し強い南風が吹いたため

各地から春一番の便りが届いた。下旬は天気がお

おむね数日の周期で変わり，引き続き高温で経過

した。降水量は北日本と東日本の日本海側で平年

を上回った。苫小牧（北海道），富山（富山県），金

沢（石川県）では月降水量の最大値を更新した。そ

の他の地域では，平年を下回ったところが多く，

特に関東，九州南部では，平年の４０％未満のとこ

ろがあった。枕崎（鹿児島県）で月降水量の最小値

を更新した。

２００４年３月は，全国的に変動が大きかった。上

旬は大陸から強い寒気が入って全国的に気温が低

く，日本海側では大雪となったところがあった

が，上旬末から中旬にかけては，移動性高気圧に

覆われる日が多く，全国的に気温が高くなった。

中旬末から，本州南岸を低気圧が通過することが

多くなり，気温は平年並み程度まで下がったが，

下旬の後半は移動性高気圧に覆われ，全国的に晴

れて暖かい日が多かった。降水量は，北日本の太

平洋側を中心に平年を下回ったところが多かっ

た。特に北海道の東部，東北の一部，南西諸島で

は，平年の４０％未満のところがあった。大船渡（岩

手県），山形（山形県），仙台（宮城県），福島（福島

県），長野（長野県）で月降水量の最小値を更新し

た。

（気象庁報道発表資料「＊＊月の天候」より抜粋）

3.2 自動測定機による大気汚染データから見た

本調査前 5年間の大気汚染状況（NO2，SO2，

SPM，Ox）

各地方自治体の一般大気汚染測定局で測定して

いる NO２濃度，SO２濃度，SPM濃度，Ox濃度（昼

間）の年平均値（環境省大気汚染状況報告書より抜

粋）を基に本調査前５年間（平成１０～１４年度）にお

ける，これら項目の大気汚染状況を解析した。な

お，参考に都道府県別，用途地域区分別の NO２濃

度測定地点数を表 3.1に示す（測定地点数は測定

項目によって若干違うがおおむね同じ）。
3.2.1 用途地域区分別の大気汚染状況

３．２．１．１ NO２の汚染状況
用途地域区分別の NO２の年平均濃度を年度ごと

に表 3.2に示す。

NO２の年平均濃度の５年間の平均値は商業地域

が１９．７ppbで最も高く，それ以外は，高い方から

順に準工業地域１８．９ppb，工業地域１８．６ppb，住

居地域１７．４ppb，未指定地域１１．３ppbで未指定地
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表 3.1 都道府県，用途地域区分別の測定地点数（NO2）

都道府県名 工業地域 準工業地域 商業地域 住宅地域 未指定地域 その他 合 計

北海道 ０ １０ ６ ３７ ２２ １ ７６

青森県 １ ０ １ １０ １ ０ １３

岩手県 １ ０ ７ ６ １ ０ １５

宮城県 ０ ３ ５ １９ ２ ０ ２９

秋田県 ０ ０ ３ １１ １ ０ １５

山形県 １ ０ １ １２ ３ ０ １７

福島県 ０ １ ０ ２３ ７ ０ ３１

茨城県 ０ ２ １ ２３ ２５ ０ ５１

栃木県 ０ ０ ８ １０ ３ ０ ２１

群馬県 ０ １ ４ １０ ２ ０ １７

埼玉県 ０ ４ ４ ４２ ９ ０ ５９

千葉県 １ ４ ５ ６９ ３８ ０ １１７

東京都 ０ ５ ８ ３３ ０ ０ ４６

神奈川県 ０ ０ １８ ３４ ８ ０ ６０

新潟県 ０ ２ １ ２２ ８ ０ ３３

富山県 ０ ３ ０ １３ ９ ０ ２５

石川県 ０ １ １ １５ ９ ０ ２６

福井県 ０ ３ １ １５ １２ ０ ３１

山梨県 ０ ０ １ ８ ２ ０ １１

長野県 ０ ３ １ １２ ２ ０ １８

岐阜県 ０ １ ４ ８ ０ ０ １３

静岡県 ２ １ ５ ３２ １７ ０ ５７

愛知県 １ ６ ９ ６６ ３０ ０ １１２

三重県 ０ １ ０ １９ １１ ０ ３１

滋賀県 ０ ０ １ ９ ０ ０ １０

京都府 ０ ４ ３ １４ ８ ０ ２９

大阪府 ０ ７ １５ ５２ ７ ０ ８１

兵庫県 ２ ０ １４ ４８ ９ ０ ７３

奈良県 ０ ０ ４ ６ １ １ １２

和歌山県 ０ ０ １ ９ １６ ０ ２６

鳥取県 ０ ０ １ ２ ０ ０ ３

島根県 ０ ０ １ ５ １ ０ ７

岡山県 ２ ２ １２ ２０ １１ ０ ４７

広島県 ０ １ ４ ２８ ８ ０ ４１

山口県 ０ ０ １０ １６ ０ ０ ２６

徳島県 ０ ０ １ ５ １４ ０ ２０

香川県 １ ２ ３ ６ ５ ０ １７

愛媛県 ０ １ ０ ６ ５ ０ １２

高知県 ２ ０ ０ ０ １ ０ ３

福岡県 ０ １ ８ ２１ １０ ０ ４０

佐賀県 ０ ０ ２ ７ ２ ０ １１

長崎県 １ ２ ８ ４ ８ ０ ２３

熊本県 ０ ０ ４ １２ ５ ０ ２１

大分県 ０ ０ １ １８ ２ ０ ２１

宮崎県 ０ ２ ２ ９ ４ ０ １７

鹿児島県 ０ ０ １ ７ ５ ０ １３

沖縄県 ０ ０ ３ ４ ２ ０ ９

合 計 １５ ７３ １９３ ８５７ ３４６ ２ １４８６

特 集６６
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域以外はそれほど大差はなかった。この結果は主

な汚染原因が自動車排出ガスであることを反映し

ているものと考えられる。

また，５年間における NO２濃度の変動（変動係

数）を用途地域区分別に見ると最大でも４．２％（工

業地域）で比較的小さく，NO２濃度の上昇，下降

の傾向は不明であった。

３．２．１．２ SO２の汚染状況
用途地域区分別の SO２の年平均濃度を年度ごと

に表 3.3に示す。

SO２濃度については，年平均濃度の５年間の平

均値は工業地域が６．０ppbで最も高く，それ以外

では準工業地域５．１ppb，商業地域４．９ppb，住居

地域４．４ppb，未指定地域４．０ppbで，NO２濃度と

比べると低濃度であった。この結果は主な汚染原

因が固定発生源であることを反映しているものと

考えられる。

３．２．１．３ SPMの汚染状況
用途地域区分別の SPMの年平均濃度を年度ご

とに表 3.4に示す。

SPMの年平均濃度の５年間の平均値は工業地

域が３１．４µg�m３で最も高く，それ以外は，高い方
から順に準工業地域３０．３µg�m３，住居地域３０．１µg

�m３，商業地域３０．０µg�m３，未指定地域２７．６µg�m３

であり，未指定地域が若干低かったが，それほど

差はなかった。

また，５年間における SPM濃度の変動（変動係

数）を用途地域区分別に見ると６．０（未指定地域）～

７．９％（工業地域）で NO２濃度と比較すると変動が

大きく，SPM濃度はやや下降する傾向が見られ

た。

３．２．１．４ Oxの汚染状況
用途地域区分別の Oxの年平均濃度を年度ごと

に表 3.5に示す。

Oxの年平均濃度の５年間の平均値は未指定地

域が３１．０ppbで最も高く，それ以外は，高い方か

ら順に住居地域２８．５ppb，準工業地域２７．３ppb，工

業地域２７．０ppb，商業地域２６．８ppbであり，NO２

とはおおむね逆の傾向が見られた。これは発生し

た NOが Oxを消費するため，NOX濃度（比例関

用途地域名 １０年度 １１年度 １２年度 １３年度 １４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

工業地域 １９．１ １８．９ １９．３ １８．６ １７．３ １８．６ ０．７８ ４．２

準工業地域 １９．５ １８．８ １９．１ １８．９ １８．３ １８．９ ０．４６ ２．５

商業地域 ２０．５ １９．６ １９．９ １９．７ １８．８ １９．７ ０．６３ ３．２

住居地域 １８．１ １７．１ １７．６ １７．５ １６．８ １７．４ ０．４７ ２．７

未指定地域 １１．５ １０．９ １１．４ １１．４ １１．０ １１．３ ０．２５ ２．２

最大値 ２０．５ １９．６ １９．９ １９．７ １８．８ １９．７ ０．７８ ４．２

最小値 １１．５ １０．９ １１．４ １１．４ １１．０ １１．３ ０．２５ ２．２

用途地域名 １０年度 １１年度 １２年度 １３年度 １４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

工業地域 ６．２ ６．２ ６．５ ５．９ ５．２ ６．０ ０．５０ ８．３

準工業地域 ５．２ ５．１ ５．５ ５．３ ４．６ ５．１ ０．３２ ６．３

商業地域 ５．１ ４．８ ５．１ ５．１ ４．３ ４．９ ０．３３ ６．８

住居地域 ４．４ ４．３ ４．７ ４．７ ４．０ ４．４ ０．３２ ７．２

未指定地域 ３．９ ３．９ ４．２ ４．２ ３．６ ４．０ ０．２６ ６．６

最大値 ６．２ ６．２ ６．５ ５．９ ５．２ ６．０ ０．５０ ８．３

最小値 ３．９ ３．９ ４．２ ４．２ ３．６ ４．０ ０．２６ ６．３

表 3.2 用途地域区分別の NO2濃度（年平均値）

表 3.3 用途地域区分別の SO2濃度（年平均値）

（単位：ppb）

（単位：ppb）
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係にある NO２濃度も）が高いほど Ox濃度が低下

するためと考えられる。

また，５年間における Ox濃度の変動（変動係

数）を用途地域区分別に見ると最大でも３．１％（準

工業地域）で小さく，Ox濃度の上昇，下降の傾向

は見られなかった。
3.2.2 都道府県別の大気汚染状況

各都道府県の年平均 NO２濃度，SO２濃度，SPM

濃度，Ox濃度（昼間）を年度ごとに表 3.6～表 3.9

に示す。

NO２，SO２，SPMは，地域でみるとおおむね同

様の傾向が見られ，関東から北九州にかけての太

平洋，瀬戸内海沿岸の地域は濃度が高く，北海道

や東北の日本海側，北陸，山陰，南九州は全般に

低濃度の傾向が見られた。

一方，Oxは他の３項目とは逆の傾向が見られ

た。

３．２．２．１ NO２の汚染状況
NO２の各都道府県の年平均濃度は，１０年度が４．７

～３０．３ppb，１１年度が５．６～２７．６ppb，１２年度が５．８

～２８．１ppb，１３年度が６．１～２８．３ppb，１４年度が５．８

～２７．２ppbの濃度範囲にあり，５年間をとおして

みると沖縄県が最も低く，東京都が最も高かっ

た。なお，４７都道府県の年平均濃度の平均値は，

各年度とも１４ppb前後であり変動は少なかった。

また，５年間における NO２濃度の変動（変動係

数）を都道府県別に見ると変動が最大であったの

は沖縄県で１１％（増加傾向），反対に最小は長崎県

と福井県の１．６％であり，平均すると３．４％の変動

であった。

３．２．２．２ SO２の汚染状況
SO２についても同様に調べると，各都道府県の

年平均濃度は，１０年度が１．６～６．８ppb，１１年度も

１．６～６．８ppb，１２年度が１．４～７．５ppb，１３年度が

１．３～８．０ppb，１４年度が１．３～８．３ppbの濃度範囲

にあり，沖縄県が最も低く，香川県が最も高かっ

た。なお，４７都道府県の年平均濃度の平均値は１０

年度が４．２ppb，１１年度が４．１ppb，１２年度が４．３

ppb，１３年度が４．２ppb，１４年度が３．６ppbで１４年

度に若干，低下した。

また，５年間における SO２濃度の変動（変動係

数）を都道府県別に見ると変動が最大であったの

用途地域名 １０年度 １１年度 １２年度 １３年度 １４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

工業地域 ２６．９ ２７．２ ２６．１ ２７．１ ２７．５ ２７．０ ０．５４ ２．０

準工業地域 ２５．９ ２７．８ ２７．２ ２７．５ ２８．１ ２７．３ ０．８４ ３．１

商業地域 ２６．０ ２７．０ ２６．７ ２６．８ ２７．３ ２６．８ ０．４８ １．８

住居地域 ２７．５ ２９．１ ２８．４ ２８．７ ２８．８ ２８．５ ０．６１ ２．１

未指定地域 ３０．０ ３１．７ ３０．７ ３１．１ ３１．２ ３１．０ ０．６５ ２．１

最大値 ３０．０ ３１．７ ３０．７ ３１．１ ３１．２ ３１．０ ０．８４ ３．１

最小値 ２５．９ ２７．０ ２６．１ ２６．８ ２７．３ ２６．８ ０．４８ １．８

表 3.4 用途地域区分別の SPM濃度（年平均値）

表 3.5 用途地域区分別の OX濃度（年平均値）

用途地域名 １０年度 １１年度 １２年度 １３年度 １４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

工業地域 ３４．２ ２７．８ ３２．９ ３１．７ ３０．２ ３１．４ ２．４７ ７．９

準工業地域 ３２．８ ２８．７ ３１．６ ３０．５ ２８．０ ３０．３ １．９７ ６．５

商業地域 ３２．７ ２８．１ ３１．１ ３０．２ ２７．９ ３０．０ ２．０５ ６．８

住居地域 ３２．７ ２８．４ ３１．２ ３０．３ ２８．０ ３０．１ １．９６ ６．５

未指定地域 ２９．３ ２５．８ ２９．０ ２８．０ ２６．０ ２７．６ １．６５ ６．０

最大値 ３４．２ ２８．７ ３２．９ ３１．７ ３０．２ ３１．４ ２．４７ ７．９

最小値 ２９．３ ２５．８ ２９．０ ２８．０ ２６．０ ２７．６ １．６５ ６．０

（単位：µg�m３）

（単位：ppb）
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表 3.6 都道府県別の NO2濃度（年平均値）

都道府県名 平成１０年度 平成１１年度 平成１２年度 平成１３年度 平成１４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

北海道 １１．１ １１．８ １１．２ １１．８ １１．６ １１．５ ０．３４ ２．９

青森県 ９．７ １０．０ １０．１ １１．０ １０．２ １０．２ ０．４８ ４．７

岩手県 １２．９ １２．７ １３．３ １３．３ １２．９ １３．０ ０．２７ ２．１

宮城県 １１．９ １１．６ １２．２ １１．３ １１．２ １１．７ ０．４３ ３．７

秋田県 ７．８ ８．０ ７．７ ７．７ ７．５ ７．７ ０．１９ ２．５

山形県 ９．６ ９．８ １０．１ ９．８ ９．５ ９．７ ０．２１ ２．２

福島県 １１．６ １１．０ １１．９ １１．３ １１．４ １１．４ ０．３６ ３．１

茨城県 １３．４ １２．５ １２．３ １２．５ １１．９ １２．５ ０．５３ ４．３

栃木県 １６．１ １５．３ １５．４ １５．２ １４．７ １５．４ ０．５１ ３．３

群馬県 １７．７ １６．７ １７．７ １７．６ １８．０ １７．５ ０．４９ ２．８

埼玉県 ２４．６ ２３．１ ２３．７ ２３．２ ２２．４ ２３．４ ０．８１ ３．５

千葉県 １８．４ １７．０ １７．４ １７．４ １６．４ １７．３ ０．７３ ４．２

東京都 ３０．０ ２７．６ ２８．１ ２８．３ ２７．２ ２８．２ １．１ ３．７

神奈川県 ３０．３ ２６．７ ２７．２ ２７．５ ２６．１ ２７．６ １．６ ５．９

新潟県 １１．３ １０．８ １１．１ １０．８ １０．６ １０．９ ０．２６ ２．３

富山県 １０．８ １０．６ １０．６ １０．６ １０．１ １０．５ ０．２４ ２．３

石川県 １０．４ １０．０ ９．７ ９．４ ９．８ ９．８ ０．３８ ３．９

福井県 １０．７ １１．０ １０．９ １０．６ １０．７ １０．７ ０．１８ １．６

山梨県 １５．７ １３．８ １５．９ １５．４ １４．９ １５．１ ０．８４ ５．５

長野県 １２．１ １１．５ １２．５ １１．７ １２．２ １２．０ ０．４０ ３．３

岐阜県 １６．５ １７．３ １７．４ １７．４ １７．３ １７．２ ０．３９ ２．３

静岡県 １７．８ １６．８ １７．１ １７．６ １７．５ １７．３ ０．４１ ２．４

愛知県 ２１．１ ２０．１ ２１．２ ２１．３ ２０．７ ２０．９ ０．４７ ２．３

三重県 １２．３ １１．８ １２．１ １１．８ １１．７ １１．９ ０．２２ １．９

滋賀県 １７．６ １６．９ １７．３ １６．７ １７．０ １７．１ ０．３５ ２．１

京都府 １８．１ １７．６ １８．１ １８．０ １７．３ １７．８ ０．３４ １．９

大阪府 ２４．１ ２３．０ ２４．２ ２３．６ ２２．１ ２３．４ ０．８９ ３．８

兵庫県 １９．７ １８．５ １９．２ １９．０ １７．５ １８．８ ０．８２ ４．４

奈良県 １６．５ １６．２ １６．７ １６．３ １５．９ １６．３ ０．３２ １．９

和歌山県 １０．２ ８．９ ９．９ ９．７ ８．９ ９．５ ０．５８ ６．１

鳥取県 ７．３ ７．５ ７．５ ７．８ ７．３ ７．５ ０．２１ ２．８

島根県 ６．１ ５．９ ６．２ ６．１ ６．０ ６．１ ０．１１ １．８

岡山県 １７．９ １７．３ １７．７ １７．５ １６．９ １７．５ ０．４０ ２．３

広島県 １６．７ １６．３ １６．８ １６．５ １５．８ １６．４ ０．３８ ２．３

山口県 １５．８ １５．４ １５．６ １６．２ １４．７ １５．５ ０．５３ ３．４

徳島県 １０．３ ９．６ １０．４ １０．１ ９．４ １０．０ ０．４５ ４．６

香川県 １８．８ １７．６ １９．１ １８．５ １８．３ １８．４ ０．５７ ３．１

愛媛県 １７．５ １６．４ １６．８ １７．５ １７．４ １７．１ ０．５１ ３．０

高知県 １４．０ １３．７ １３．７ １３．３ １２．７ １３．５ ０．５１ ３．８

福岡県 １７．３ １７．３ １７．９ １７．７ １６．８ １７．４ ０．４４ ２．５

佐賀県 １１．９ １１．５ １１．５ １１．５ １１．３ １１．５ ０．２４ ２．０

長崎県 ９．６ ９．８ ９．７ ９．９ ９．５ ９．７ ０．１５ １．６

熊本県 １１．９ １１．７ １１．７ １１．６ １１．３ １１．６ ０．２２ １．９

大分県 １３．８ １２．８ １３．９ １２．９ １２．５ １３．２ ０．６０ ４．５

宮崎県 ６．８ ６．６ ７．４ ６．８ ５．８ ６．７ ０．５６ ８．３

鹿児島県 ７．８ ８．０ ８．０ ７．９ ７．５ ７．９ ０．１９ ２．４

沖縄県 ４．７ ５．６ ５．８ ６．１ ６．３ ５．７ ０．６５ １１

平均値 １４．４ １３．９ １４．３ １４．２ １３．７ １４．１ ０．５ ３．４

最大値 ３０．３ ２７．６ ２８．１ ２８．３ ２７．２ ２８．２ １．６ １．６

最小値 ４．７ ５．６ ５．８ ６．１ ５．８ ５．７ ０．１１

標準偏差 ５．６ ５．１ ５．２ ５．２ ５．０

変動係数（％） ３９ ３６ ３７ ３７ ３７

（単位：ppb）
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表 3.7 都道府県別の SO2濃度（年平均値）

都道府県名 平成１０年度 平成１１年度 平成１２年度 平成１３年度 平成１４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

北海道 ３．８ ４．０ ３．６ ３．５ ３．３ ３．６ ０．２７ ７．６

青森県 ３．７ ３．４ ３．６ ３．０ ３．０ ３．３ ０．３３ ９．８

岩手県 ４．５ ４．８ ４．８ ４．５ ３．６ ４．４ ０．４７ １１

宮城県 ２．９ ２．５ ２．１ １．８ １．６ ２．２ ０．５４ ２５

秋田県 ２．５ ２．４ ２．４ ２．０ １．８ ２．２ ０．３１ １４

山形県 ２．６ ２．８ ２．９ ２．７ ２．４ ２．７ ０．２０ ７．４

福島県 ３．６ ３．３ ３．７ ３．６ ３．１ ３．４ ０．２５ ７．１

茨城県 ３．５ ３．７ ４．２ ４．４ ３．８ ３．９ ０．３７ ９．４

栃木県 ４．６ ４．５ ４．６ ４．６ ３．８ ４．４ ０．３４ ７．８

群馬県 ４．４ ４．６ ４．９ ５．０ ４．０ ４．６ ０．４２ ９．２

埼玉県 ４．１ ３．７ ４．３ ４．０ ３．１ ３．８ ０．４６ １２

千葉県 ４．７ ４．７ ５．１ ５．３ ４．５ ４．９ ０．３４ ６．９

東京都 ５．９ ４．５ ４．０ ３．８ ２．５ ４．１ １．２ ３０

神奈川県 ５．９ ５．２ ６．２ ６．４ ５．３ ５．８ ０．５４ ９．３

新潟県 ３．６ ３．３ ３．６ ３．２ ２．７ ３．３ ０．３６ １１

富山県 ２．８ ２．６ ２．９ ２．５ １．９ ２．６ ０．３９ １５

石川県 ３．２ ３．６ ３．９ ３．６ ３．０ ３．５ ０．３６ １０

福井県 ３．５ ３．３ ４．６ ４．１ ３．４ ３．８ ０．５４ １４

山梨県 ２．５ ４．５ ２．０ ２．５ １．５ ２．６ １．１ ４４

長野県 ３．８ ４．３ ５．３ ４．９ ４．５ ４．６ ０．５７ １３

岐阜県 ６．４ ６．３ ６．８ ６．８ ６．３ ６．５ ０．２９ ４．４

静岡県 ４．７ ４．５ ５．５ ５．３ ４．２ ４．８ ０．５６ １２

愛知県 ４．９ ４．９ ６．０ ６．２ ５．０ ５．４ ０．６４ １２

三重県 ４．６ ４．６ ５．３ ５．３ ４．５ ４．８ ０．３９ ８．０

滋賀県 ３．１ ３．８ ４．５ ４．６ ４．１ ４．０ ０．５８ １５

京都府 ３．７ ３．９ ４．６ ４．９ ３．８ ４．２ ０．５４ １３

大阪府 ４．５ ４．５ ５．６ ５．８ ４．９ ５．１ ０．６１ １２

兵庫県 ４．４ ４．０ ４．６ ４．６ ３．６ ４．３ ０．４２ ９．８

奈良県 ４．１ ３．７ ４．３ ４．５ ４．０ ４．１ ０．３０ ７．４

和歌山県 ４．７ ４．５ ４．９ ４．９ ４．０ ４．６ ０．３９ ８．５

鳥取県 ３．０ ２．３ ２．３ ２．３ １．３ ２．３ ０．６０ ２６

島根県 ２．３ ２．２ １．５ １．４ １．３ １．７ ０．４６ ２６

岡山県 ５．８ ５．５ ６．０ ５．６ ５．１ ５．６ ０．３４ ６．０

広島県 ５．３ ５．２ ５．４ ５．０ ４．４ ５．１ ０．４０ ７．８

山口県 ５．０ ４．８ ４．６ ４．２ ３．９ ４．５ ０．４６ １０

徳島県 ４．１ ３．９ ４．６ ３．７ ２．５ ３．８ ０．７８ ２１

香川県 ６．８ ６．８ ７．５ ８．０ ８．３ ７．５ ０．６７ ９．０

愛媛県 ６．３ ６．１ ６．６ ６．７ ５．９ ６．３ ０．３２ ５．１

高知県 ４．６ ５．０ ４．４ ５．０ ５．０ ４．８ ０．２８ ５．９

福岡県 ４．２ ３．９ ３．８ ４．３ ３．９ ４．０ ０．２０ ４．９

佐賀県 ３．９ ３．７ ３．４ ３．７ ３．５ ３．６ ０．２０ ５．４

長崎県 ３．０ ２．８ ２．９ ２．７ ２．７ ２．８ ０．１３ ４．７

熊本県 ３．８ ４．０ ３．９ ４．２ ４．１ ４．０ ０．１７ ４．３

大分県 ４．８ ４．６ ４．９ ４．６ ４．３ ４．６ ０．２４ ５．１

宮崎県 ３．５ ３．２ ３．４ ３．４ ３．１ ３．３ ０．１８ ５．４

鹿児島県 ６．２ ５．７ ５．２ ４．７ ３．５ ５．０ １．０ ２０

沖縄県 １．６ １．６ １．４ １．３ １．７ １．５ ０．１７ １１

平均値 ４．２ ４．１ ４．３ ４．２ ３．６ ４．１ ０．４４ １２

最大値 ６．８ ６．８ ７．５ ８．０ ８．３ ７．５ １．２ ４４

最小値 １．６ １．６ １．４ １．３ １．３ １．５ ０．１３ ４．３

標準偏差 １．２ １．１ １．４ １．４ １．４

変動係数（％） ２８ ２７ ３２ ３４ ３８

（単位：ppb）

特 集７０
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表 3.8 都道府県別の SPM濃度（年平均値）

都道府県名 平成１０年度 平成１１年度 平成１２年度 平成１３年度 平成１４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

北海道 １７．３ １６．５ １５．９ １７．１ １４．８ １６．３ １．０ ６．３

青森県 １８．４ １８．９ １９．４ １９．７ ２１．３ １９．５ １．１ ５．６

岩手県 ２３．７ ２２．１ ２４．０ ２３．８ ２０．１ ２２．７ １．７ ７．４

宮城県 ２５．１ ２４．０ ２６．１ ２４．１ ２３．４ ２４．５ １．０ ４．３

秋田県 １７．０ １６．１ １８．８ １７．０ １５．６ １６．９ １．２ ７．１

山形県 ２１．１ １９．３ ２２．０ ２０．５ １９．１ ２０．４ １．２ ６．０

福島県 ２０．３ １８．７ ２２．７ ２２．９ ２２．６ ２１．４ １．９ ８．６

茨城県 ３２．５ ２７．３ ２９．３ ２８．８ ２６．７ ２８．９ ２．３ ７．８

栃木県 ３４．８ ２８．４ ３０．３ ２８．４ ２４．６ ２９．３ ３．７ １３

群馬県 ４３．０ ３４．０ ３９．３ ３５．４ ３３．５ ３７．０ ４．１ １１

埼玉県 ４５．６ ３６．９ ４０．３ ３８．８ ３５．８ ３９．５ ３．８ １０

千葉県 ３８．２ ３２．５ ３５．２ ３５．２ ３１．７ ３４．６ ２．６ ７．４

東京都 ４５．０ ３９．９ ３８．６ ３６．９ ３３．３ ３８．７ ４．３ １１

神奈川県 ３９．３ ３２．２ ３４．８ ３４．２ ３１．１ ３４．３ ３．１ ９．２

新潟県 ２６．４ ２３．０ ２５．６ ２４．３ ２２．６ ２４．４ １．６ ６．７

富山県 ２４．３ ２１．８ ２６．０ ２４．３ ２２．３ ２３．８ １．７ ７．２

石川県 ２２．１ ２０．７ ２３．９ ２３．０ ２０．２ ２２．０ １．６ ７．０

福井県 ２５．５ ２３．６ ２７．５ ２５．８ ２４．９ ２５．５ １．４ ５．５

山梨県 ３７．０ ３０．０ ３０．０ ２８．０ ２６．０ ３０．２ ４．１ １４

長野県 ２２．１ ２０．６ ２３．１ ２０．７ １９．６ ２１．２ １．４ ６．６

岐阜県 ３２．９ ２６．４ ２９．５ ２８．９ ２６．８ ２８．９ ２．６ ９．０

静岡県 ３０．８ ２６．５ ３０．２ ２９．９ ２７．０ ２８．９ ２．０ ６．９

愛知県 ３９．９ ３４．６ ３９．８ ３７．９ ３４．７ ３７．４ ２．６ ７．０

三重県 ３２．３ ２８．６ ３２．７ ３１．３ ２９．０ ３０．８ １．９ ６．２

滋賀県 ２９．２ ２５．８ ２８．７ ２６．３ ２４．１ ２６．８ ２．１ ７．９

京都府 ２８．６ ２５．３ ２７．３ ２６．８ ２４．９ ２６．６ １．５ ５．７

大阪府 ３４．６ ２８．８ ３３．５ ３１．７ ３０．０ ３１．７ ２．４ ７．６

兵庫県 ２９．９ ２５．８ ３０．１ ２８．９ ２７．１ ２８．４ １．９ ６．６

奈良県 ３１．５ ２７．９ ３２．１ ３０．７ ２９．３ ３０．３ １．７ ５．７

和歌山県 ２５．１ ２２．２ ２７．１ ２５．４ ２３．５ ２４．７ １．９ ７．６

鳥取県 １８．７ １６．３ １８．３ ２０．０ １９．０ １８．５ １．３ ７．３

島根県 ２３．８ ２１．０ ２１．５ ２３．４ ２１．０ ２２．１ １．３ ６．１

岡山県 ３４．４ ２９．９ ３３．０ ３１．６ ２８．７ ３１．５ ２．３ ７．２

広島県 ３３．８ ３１．２ ３４．４ ３３．１ ３０．２ ３２．５ １．８ ５．４

山口県 ３１．３ ２７．０ ２９．３ ２９．２ ２８．１ ２９．０ １．６ ５．５

徳島県 ３１．１ ２７．０ ３０．３ ２８．６ ２６．３ ２８．７ ２．１ ７．２

香川県 ３５．５ ３２．０ ３７．１ ３５．７ ３３．２ ３４．７ ２．０ ５．９

愛媛県 ３３．７ ２８．９ ３１．６ ３０．６ ２８．６ ３０．７ ２．１ ６．７

高知県 ２８．２ ２６．４ ２８．２ ２６．８ ２５．４ ２７．０ １．２ ４．５

福岡県 ３２．０ ２８．３ ３０．６ ３０．１ ２９．５ ３０．１ １．３ ４．５

佐賀県 ２３．３ ２３．０ ２４．５ ２６．６ ２５．２ ２４．５ １．５ ６．０

長崎県 ２６．５ ２４．０ ２７．２ ２８．１ ２６．９ ２６．５ １．５ ５．８

熊本県 ２９．０ ２６．１ ２９．１ ３１．１ ３０．７ ２９．２ ２．０ ６．８

大分県 ３０．６ ２５．２ ２８．３ ２８．８ ２６．３ ２７．８ ２．１ ７．７

宮崎県 ２４．９ ２１．７ ２２．８ ２２．５ ２０．７ ２２．５ １．６ ６．９

鹿児島県 ２８．７ ２６．４ ２８．８ ２７．６ ２５．６ ２７．４ １．４ ５．２

沖縄県 １８．７ ２１．０ ２４．８ ２４．５ ２２．６ ２２．３ ２．５ １１

平均値 ２９．３ ２５．８ ２８．６ ２７．８ ２５．８ ２７．５ ２．０ ７．３

最大値 ４５．６ ３９．９ ４０．３ ３８．８ ３５．８ ３９．５ ４．３ １４

最小値 １７．０ １６．１ １５．９ １７．０ １４．８ １６．３ １．０ ４．３

標準偏差 ７．２ ５．３ ５．７ ５．３ ４．９

変動係数（％） ２４ ２１ ２０ １９ １９

（単位：µg�m３）
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表 3.9 都道府県別の OX濃度（年平均値）

都道府県名 平成１０年度 平成１１年度 平成１２年度 平成１３年度 平成１４年度 平均値 標準偏差 変動係数（％）

北海道 ２８．８ ２８．０ ２７．３ ２５．２ ２７．１ ２７．３ １．３ ４．９

青森県 ３４．０ ３０．５ ２９．０ ２８．８ ３３．０ ３１．１ ２．３ ７．６

岩手県 ２７．０ ２７．０ ２６．０ ２６．０ ２６．５ ２６．５ ０．５０ １．９

宮城県 ２８．４ ３０．３ ２８．６ ２７．２ ２９．４ ２８．８ １．２ ４．０

秋田県 ３８．３ ３８．０ ３６．２ ３５．６ ３５．４ ３６．７ １．３ ３．７

山形県 ３３．９ ３４．９ ３５．１ ３４．３ ３３．７ ３４．４ ０．６２ １．８

福島県 ２９．０ ３３．４ ３０．０ ２８．９ ２９．６ ３０．２ １．８ ６．１

茨城県 ２９．０ ３３．１ ３２．９ ３０．６ ３０．０ ３１．１ １．８ ５．７

栃木県 ２４．７ ２７．３ ２７．１ ２８．２ ２７．９ ２７．０ １．４ ５．１

群馬県 ２９．３ ３１．８ ３３．３ ２９．６ ３０．８ ３１．０ １．６ ５．３

埼玉県 ２２．１ ２６．５ ２８．８ ２８．１ ２７．４ ２６．６ ２．６ ９．９

千葉県 ２６．１ ２８．７ ２７．８ ２９．５ ３０．０ ２８．４ １．５ ５．４

東京都 ２３．３ ２５．６ ２６．３ ２７．８ ２７．５ ２６．１ １．８ ６．９

神奈川県 ２４．０ ２４．５ ２３．７ ２４．１ ２３．０ ２３．９ ０．５５ ２．３

新潟県 ２９．９ ３２．４ ２９．３ ３０．１ ３０．５ ３０．４ １．２ ４．０

富山県 ３１．４ ３５．６ ３３．４ ３４．３ ３５．０ ３３．９ １．７ ４．９

石川県 ３３．６ ３４．１ ３４．３ ３４．２ ３５．５ ３４．４ ０．７１ ２．１

福井県 ２６．７ ２９．１ ３０．２ ３０．２ ３１．１ ２９．４ １．７ ５．７

山梨県 ２６．０ ３０．０ ２８．６ ２９．６ ３０．５ ２８．９ １．８ ６．２

長野県 ２９．１ ３０．９ ２９．７ ２９．８ ２８．５ ２９．６ ０．８９ ３．０

岐阜県 ２１．８ ２５．８ ２５．８ ２６．７ ２６．２ ２５．２ ２．０ ７．８

静岡県 ３０．８ ３１．５ ２８．１ ３０．６ ２９．２ ３０．１ １．４ ４．５

愛知県 ２５．８ ２７．４ ２６．２ ２６．０ ２５．５ ２６．２ ０．７３ ２．８

三重県 ３２．３ ３４．１ ３２．０ ３３．０ ２７．０ ３１．７ ２．８ ８．７

滋賀県 ２８．１ ３０．７ ３０．２ ３１．１ ３１．８ ３０．４ １．４ ４．６

京都府 ２４．６ ２５．３ ２５．４ ２５．６ ２７．６ ２５．７ １．２ ４．５

大阪府 ２８．６ ２８．７ ２９．４ ２９．８ ２９．６ ２９．２ ０．５３ １．８

兵庫県 ２６．８ ２８．４ ２８．３ ２８．８ ２８．８ ２８．２ ０．８２ ２．９

奈良県 ２７．９ ２８．０ ２７．６ ２７．１ ２８．５ ２７．８ ０．５０ １．８

和歌山県 ２８．６ ３０．０ ３０．５ ３１．６ ３０．１ ３０．２ １．１ ３．６

鳥取県 ２９．３ ３３．７ ３１．７ ３２．３ ３３．３ ３２．１ １．７ ５．４

島根県 ４１．３ ３９．８ ３８．０ ３７．７ ３７．７ ３８．９ １．６ ４．１

岡山県 ２８．７ ２９．７ ２８．０ ２７．２ ２７．８ ２８．３ ０．９８ ３．５

広島県 ３１．０ ３０．７ ３１．４ ３１．８ ３２．２ ３１．４ ０．６２ ２．０

山口県 ２９．９ ２９．３ ２７．１ ２７．８ ２８．２ ２８．５ １．１ ４．０

徳島県 ３４．７ ３６．６ ３２．６ ３６．２ ３４．１ ３４．８ １．６ ４．６

香川県 ２３．８ ２６．１ ２５．０ ２６．２ ２７．９ ２５．８ １．５ ６．０

愛媛県 ２５．０ ２９．９ ２９．１ ２８．０ ２８．７ ２８．１ １．９ ６．７

高知県 ３０．３ ３３．３ ２８．３ ２８．０ ２９．０ ２９．８ ２．２ ７．３

福岡県 ２７．０ ２７．３ ２６．３ ２７．３ ２８．９ ２７．４ ０．９６ ３．５

佐賀県 ２８．４ ２９．１ ２５．９ ２８．０ ３０．３ ２８．３ １．６ ５．７

長崎県 ３２．５ ３１．４ ３１．２ ３２．８ ３２．８ ３２．１ ０．７７ ２．４

熊本県 ２６．６ ２５．８ ２３．７ ２２．１ ２４．０ ２４．４ １．８ ７．２

大分県 ２９．５ ２５．５ ２３．３ ２５．１ ２８．２ ２６．３ ２．５ ９．５

宮崎県 ３０．３ ３１．１ ３１．８ ３１．０ ３１．１ ３１．１ ０．５０ １．６

鹿児島県 ２９．３ ２８．１ ２９．６ ３０．４ ３１．６ ２９．８ １．３ ４．４

沖縄県 ２８．０ ２４．０ ２８．０ ２７．０ ２８．０ ２７．０ １．７ ６．４

平均値 ２８．８ ３０．１ ２９．２ ２９．４ ２９．８ ２９．５ １．４ ４．８

最大値 ４１．３ ３９．８ ３８．０ ３７．７ ３７．７ ３８．９ ２．８ ９．９

最小値 ２１．８ ２４．０ ２３．３ ２２．１ ２３．０ ２３．９ ０．５０ １．６

標準偏差 ３．８ ３．６ ３．３ ３．３ ３．０

変動係数（％） １３ １２ １１ １１ １０

（単位：ppb）
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は山梨県で４４％，反対に最小は熊本県の４．３％で，

平均すると１２％程度の変動であった。

３．２．２．３ SPMの汚染状況
SPMの各都道府県の年平均濃度は，１０年度が

１７．０～４５．６µg�m３で１１年度が１６．１～３９．９µg�m３，１２
年度が１５．９～４０．３µg�m３，１３年度が１７．０～３８．８µg

�m３，１４年度が１４．８～３５．８µg�m３の濃度範囲にあ
り，５年間をとおしてみると北海道が最も低く，

埼玉県が最も高かった。

また，５年間における SPM濃度の変動（変動係

数）を都道府県別に見ると変動が最大であったの

は山梨県で１４％（下降傾向），反対に最小は宮城県

の４．３％であり，平均すると７．３％の変動であっ

た。

３．２．２．４ Oxの汚染状況
Oxの各都道府県の年平均濃度は，１０年度が

２１．８～４１．３ppb，１１年度 が２４．０～３９．８ppb，１２年

度が２３．３～３８．０ppb，１３年度が２２．１～３７．７ppb，１４

年度が２３．０～３７．７ppbの濃度範囲にあり，５年間

をとおしてみると神奈川県が最も低く，島根県が

最も高かった。

また，５年間における Ox濃度の変動（変動係

数）を都道府県別に見ると変動が最大であったの

は埼玉県で９．９％，反対に最小は宮崎県の１．６％で

あり，平均すると４．８％の変動であった。
3.2.3 5年間の平均 NO2濃度，SO2濃度，SPM濃度，

Ox濃度（昼間）間の相関

各都道府県の５年間の平均 NO２濃度，SO２濃度，

SPM濃度，Ox濃度（昼間）を基にこれら項目間の

相関関係を調べた。表 3.10に単相関行列，表

3.11に偏相関行列を示す。

表 3.10より，NO２濃度，SO２濃度，SPM濃度の

項目間には，強い正の相関，NO２濃度，SO２濃度，

SPM濃度それぞれと Ox濃度の項目間には見かけ

上，強い負の相関が認められたが，表 3.11では

NO２濃度と SPM濃度の項目間のみ弱い正の相関

が認められる結果となり，真の相関は NO２濃度と

SPM濃度の項目間のみであると考えられる。

NO２濃度，SO２濃度，SPM濃度の関係を図 3.1

～図 3.3に示す。
3.2.4 NO2，SO2濃度を指標とした都道府県の分類

図 3.1の SO２濃度，NO２濃度を偏差値に変換し，

偏差値４０と６０で区分して，都道府県を７つに分類

した（図 3.4）。

NO２濃度が特に高いのは大都市を抱える都府県

であるのに対し，SO２濃度の場合は香川県が最も

高濃度であるように瀬戸内海沿岸など工業地帯の

県である特徴が見られた。
3.3 調査地点の属性および調査内容

広域的な環境調査データを解析する場合，目的

に応じてデータおよび地点を選択することが有効

である。

環境省による酸性雨対策調査や EANET（東アジ

ア酸性雨モニタリングネットワーク）では，モニ

タリングの目的に応じて地点を，都市（アーバ

ン），田園（ルーラル）および遠隔（リモート）に区

分している。田園および遠隔地点は，それぞれ，

汚染物質の都市からの影響および長距離輸送の影

響を把握するために設置され，その周辺２０kmお

よび５０kmに大規模発生源がないことが条件とさ

れている。したがって，モニタリングデータを解

析する場合には，この情報を有効に活用して，都

市からの影響の多少や，汚染物質の長距離輸送の

状況を当該区分に従った地点を選んで解析するこ

とが出来る。しかし，残念ながら大規模発生源に

関する規定は存在しない。

今回の調査では，排出量の情報を使ってモニタ

リング地点を区分し，必要に応じて区分別の解析

を実施した。酸性雨研究センターの協力により，

調査地点周辺半径２０km相当の SO２および NOx排

表 3.10 単相関行列

表 3.11 偏相関行列

単相関 NO２ （NOX） SO２ SPM OX

NO２ １

（NOX） ０．９２９＊＊ １

SO２ ０．０７１ －０．０２９ １

SPM ０．３０８＊ －０．０６８ ０．２５６ １

OX －０．００７ －０．１３３ －０．２９６ －０．０６８ １

単相関 NO２ （NOX） SO２ SPM OX

NO２ １

（NOX） ０．９７７＊＊ １

SO２ ０．５９６＊＊ ０．５８０＊＊ １

SPM ０．７９６＊＊ ０．７６７＊＊ ０．５９４＊＊ １

OX －０．５９９＊＊ －０．６０７＊＊ －０．５４０＊＊ －０．４７６＊＊ １

第４次酸性雨全国調査報告書（平成１５年度） ７３

Vol. 30 No. 2（2005） ─１７



出量を基に，排出量区分を「L（large），M（middle），

S（small）」の３つに分類した。L，M，Sの区分基

準は，以下のとおりである。

S：全国平均排出量の４�２５を中央値とする範囲
（EANET基準を考慮：EANETでは，モニタ

リング地点の属性を都市（アーバン），田園

（ルーラル）および遠隔（リモート）に区分し，

ルーラルおよびリモートについては，それ

ぞれ半径２０kmおよび５０km以内に大規模発

生源が無いことを規定している。要求され

る周辺排出量の差は面積比から４�２５と考え
られる。）

M：Sの上限を下限値とし，全国平均排出量を

中央値とする範囲

L：Mの上限を下限値とし，それ以上の範囲

なお，全国平均排出量は，全国総排出１）／国土

面積として求めた。この排出量区分基準に対応す

る排出量の範囲は，表 3.12のとおりである。

次に，全国排出量の１０kmメッシュデータ１）か

ら，今回調査された９１地点について，調査地点お

よびその周囲を含むグリッド（調査地点周辺２０km

相当）の，SO２および NOxの各合計排出量を求め，

先の範囲に従って各地点を L，M，Sに分類した。

SO２と NOxで分類が異なる場合は，排出量の大き

い区分に分類し，調査地点の属性および調査内容

とあわせて表 3.13に示し，その分布を図 3.5に

示した。

なお，NH３の排出に関しては，SO２および NOx

図 3.1 NO2濃度と SO2濃度の関係 図 3.3 SO2濃度と SPM濃度の関係

図 3.2 NO2濃度と SPM濃度の関係 図 3.4 SO2濃度と SPM濃度の関係

表 3.12 排出量区分基準に対応する排出量の範囲

排出量
区分

半径２０km範囲の平均排出量（t�km２�y）

SO２ NOX

S ＜ ０．８ ＜ １．９

M ０．８ ～ ４．２ １．９ ～ ９．８

L ４．２ ＜ ９．８ ＜

分類
１ 神奈川県，愛知県
２ 香川県，岐阜県，愛媛県，岡山県
３ 東京都，大阪府，埼玉県
４ 省略（２７道府県）
５ 宮崎県，鹿児島県
６ 長崎県，山形県，富山県，宮城県，山梨県
７ 沖縄県，島根県，鳥取県，秋田県

注）NOXは NO２換算である。

特 集７４

１８─ 全国環境研会誌



と発生源の形態が大きく異なるため，本報告では

同一基準による分類を適用しなかった。

―参 考 文 献―

１） 計量計画研究所：平成１１年度環境省委託業務報告書 大
気汚染物質排出量グリッドデータ整備業務報告書（２００１）

4．湿 性 沈 着
湿性沈着調査では，日本全域における酸性沈着

による汚染実態を把握することが主目的である。

平成１５年度の湿性沈着調査には，４８機関６１地点

の参加があった。報告値の一部には，他の学術機

関との共同研究および国設局との共用データが含

まれている（表 3.13参照）。

ここでは，湿性沈着調査における，測定データ

の精度，イオン成分濃度および沈着量について報

告する。

なお，湿性沈着の主要成分について，月別測定結

果については誌面の関係から次号付表 1に示す。
4.1 測定データの精度

地域別・季節別のイオン成分の挙動等につい

て解析するまえに，各機関の測定データの精度に

ついて，以下の評価を行った。
4.1.1 測定データの完全度

各機関から報告されたデータにおいて，月間ま

たは年間データ同士を比較検討する場合，欠測を

考慮したデータの完全度が高いことだけでなく，

各データ間の測定（試料採取）期間のズレ（適合度）

が小さいことも重要である。そこで，各機関から

報告されたデータについて，全環研酸性雨調査研

究部会（以下，全環研）で指定した月区切りに基づ

いて，完全度（測定期間の適合度を含む）の評価を

行った。

測定期間のズレおよび欠測期間を合わせて評価

するための指標として，完全度（測定期間の適合

度を含む）を次式により定義した。

完全度＝全環研の指定期間と適合した日数／

（全環研の指定期間の日数＋全環研の指定期間

から外れる日数）

この完全度を基に，各月の完全度が６０％未満の

データについては解析対象から除外した。平成１５

年度は，７３２個の月間データ中１７データが除外さ

れた。また，年平均値の場合も，通年の完全度が

８０％未満のデータについては解析から除外した。

同様に，６１個の年間データ中１データが除外され

た。
4.1.2 イオンバランス（R1）および電気伝導率バラン

ス（R2）

表 4.1に示すように，東アジア酸性雨モニタリ

ングネットワーク（EANET）および環境省の「湿性

図 3.5� 調査地点分布（乾性沈着調査）

図 3.5� 調査地点分布（湿性沈着調査）
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支
部 都道府県名 地点名 調査機関名

排出区

分注１）

地域区

分注２）

経度

度

緯度

度
湿性注３）

乾性注４） 標高

（m）

海岸からの

距離（km）

サンプラー

設置位置注５）
土地利用区分

FP O式 N式

北
海
道
・
東
北

北海道

利尻 北海道環境科学研究センター S J １４１．２１ ４５．１２ △ △ ○ ４０ ０．８ 地上３m 未指定（草，笹）

母子里 北海道環境科学研究センター S J １４２．２６ ４４．３６ □ ○ ○ ２８７ ４．０ 地上８m 未指定（森林）

札幌北 北海道環境科学研究センター M J １４１．３３ ４３．０８ △ ○ ○ ▲ １２ １．３ 地上８m 住居地域（市街地）

北海道共和 北海道環境科学研究センター S J １４０．５４ ４３．０３ ○ ２０ ０．９ 地上 未指定（農地）

苫小牧 FRS 北海道環境科学研究センター L P １４１．５１ ４２．７４ ◆ ○ １２０ １．２ 地上 未指定（森林）

苫小牧静川 北海道苫小牧地方環境監視センター L P １４１．７９ ４２．６５ ○ ３５ ０．４ 屋上 都市郊外

札幌白石 札幌市衛生研究所 L J １４１．３８ ４３．０６ ○ ○ ○ １４ １７．０ 地上１４m 近接商業地域，市街地

札幌南 札幌市衛生研究所 M J １４１．３３ ４２．９４ ○ ○ １６０ ２６．０ 地上５m 市街化調整区域，森林地域

青森県
青森雲谷 青森県環境保健センター M J １４０．７７ ４０．７５ ○ ○ ○ １６０ ９．３ 地上１．５m 市街化調整区域

青森名川 青森県環境保健センター M P １４１．３６ ４０．４３ ○ ○ １０６．５ １９．０ 地上１m 原野

岩手県
八幡平 岩手県環境保健研究センター S P １４０．９４ ３９．８２ ○ ８３０ ８９．０ 地上５m 都市計画区域害 森林地域

盛岡 岩手県環境保健研究センター M P １４１．１４ ３９．６８ ○ １３１ ７０．０ 地上１２m 準工業地域 市街地

宮城県

箟岳 宮城県保健環境センター M P １４１．１７ ３８．５５ ○ １６５ １．８ 平屋屋上 草地

宮城大和 宮城県保健環境センター S P １４０．６８ ３８．４６ ○ ５３３ ３１．５ 地上１．５m 森林地域

牡鹿 宮城県保健環境センター M P １４１．５２ ３８．３９ ○ ５０ ０．２ 地上１．５m 草地

仙台幸町 宮城県保健環境センター L P １４０．９１ ３８．２８ ○ ３２ ９．５ 地上１．６m 市街地

丸森 宮城県保健環境センター M P １４０．８２ ３７．８６ ○ ５０ ９．６ 地上１．７m 草地

仙台根白石 仙台市衛生研究所 M P １４０．８０ ３８．３４ ○ ７５ ２０．０ 地上１４m 指定外地域（郊外）

仙台榴ヶ岡 仙台市衛生研究所 L P １４０．９０ ３８．２６ ○ ３５ ９．０ 地上３m 近接商業地域（市街地）

仙台若林 仙台市衛生研究所 L P １４０．９５ ３８．２６ × ○ ４ ５．０ 地上１m 工業専用地域

秋田県

十和田湖 秋田県環境センター S J １４０．８５ ４０．４４ ○ ４１０ ７８．０ 地上３m 国立公園・湖沼

秋田森吉 秋田県環境センター S J １４０．５３ ４０．００ ○ ７３０ ５３．０ 地上３m 森林

秋田大潟 秋田県環境センター M J １４０．０１ ３９．９８ ○ －３．５ ８．０ 地上２m 農地

秋田男鹿 秋田県環境センター S J １３９．８５ ３９．８９ ○ １０ ０．５ 地上３m 住宅地

秋田雄和 秋田県環境センター S J １４０．２７ ３９．６１ ○ ４０ １７．０ 地上２m 農地

山形県 尾花沢 山形県環境科学研究センター S J １４０．５４ ３８．５３ ○ ３６６ ６０．０ 地上６．８m 田園（森林地域）

福島県

福島天栄 福島県環境センター S P １４０．０４ ３７．２７ ○ ９５ ８４．０ 地上１．２m 田園

郡山堀口 郡山市公害対策センター M P １４０．２３ ３７．４１ ○ ３９２ ７．０ 地上１０m 田園

郡山朝日 郡山市公害対策センター M P １４０．３６ ３７．４０ ○ ２４２ ６．０ 地上１０m 都市

小名浜 いわき市公害対策センター L P １４０．８９ ３６．９６ ○ ３ ２．５ 地上約１．５m 第１種住居地域

新潟県

新潟曽和 新潟県保健環境科学研究所 L J １３８．９４ ３７．８５ ○ ○ ２ ３．１ 地上２．５m 市街化調整区域

三条 新潟県保健環境科学研究所 M J １３８．９７ ３７．６４ ○ ９ １７．０ 地上３m 住居地域

長岡 新潟県保健環境科学研究所 M J １３８．８７ ３７．４５ ○ ○ ２７ １９．０ 地上５m 住居地域

上越 新潟県保健環境科学研究所 L J １３８．２４ ３７．１５ ○ ○ １４ ３．５ 地上１０m 住居地域

新潟大山 新潟市衛生試験所 L J １３９．０８ ３７．９４ ○ １０ １．２ 地上４．４m 都市

新潟上山 新潟市衛生試験所 L J １３９．０３ ３７．８９ ○ ０ ２．３ 地上３m 都市

新潟坂井 新潟市衛生試験所 L J １３８．９９ ３７．８８ ○ ０ １．５ 地上３m 都市

新潟小新 新潟市衛生試験所 L J １３８．９９ ３７．８７ ○ ○ ０ １．７ 地上１５m 田園

関
東
・
甲
・
信
・
静

栃木県
日光 栃木県保健環境センター S P １３９．６０ ３６．７５ ○ ６２０ ９５．０ 地上１．５m 住宅地

河内 栃木県保健環境センター M P １３９．９４ ３６．６０ ○ ○ ○ １４０ ６５．０ 地上９m（Wet&N），３m（Auto），１．５m（FP） 住宅地

群馬県

中之条 群馬県衛生環境研究所 S P １３８．８５ ３６．５８ ○ ３９０ ８５．０ 地上５m 用途なし

前橋 群馬県衛生環境研究所 M P １３９．１０ ３６．４０ ○ ○ １２０ １１０．０ 地上約２０m 市街化調整区域

安中 群馬県衛生環境研究所 M P １３８．８７ ３６．３２ ○ １７０ １１０．０ 地上約５m 住居専用

太田 群馬県衛生環境研究所 L P １３９．３７ ３６．２７ ○ ４５ ９０．０ 地上約５m 住居専用

埼玉県 騎西 埼玉県環境科学国際センター L P １３９．５６ ３６．０９ ○ ○ １３ ５．５ 地上１１m 農業系

千葉県
士気 千葉市環境保健研究所 L P １４０．２６ ３５．５３ ○ ７２ ２．０ 測定局舎屋上 住居系

市原 千葉県環境研究センター L P １４０．０７ ３５．５３ ○ ▲ ２ １．３ 地上約５m 特別工業地域内の文教施設

東京都 江東 東京都環境科学研究所 L P １３９．８２ ３５．６７ ○ １ ０．４ 地上約２０m 市街地

神奈川県

平塚 神奈川県環境科学センター L P １３９．３５ ３５．３５ ○ 地上約２２m

磯子 横浜市環境科学研究所 L P １３９．６２ ３５．４２ ○ ２０ １．３ 地上約２０m 住居地域

川崎 川崎市公害研究所 L P １３９．７２ ３５．５１ ○ １ １．２ 地上１２．９m 住居

長野県 長野 長野県衛生公害研究所 M P １３８．１８ ３６．６４ ○ ○ ３６３ ５２．５ 屋上 第１種住専

静岡県
静岡小黒 静岡市衛生試験所 M P １３８．４０ ３４．９７ ○ １４ ３．６ ３階屋上 住宅地

静岡北安東 静岡県環境衛生科学研究所 M P １３８．３９ ３５．００ ○ １０ ７．１ 地上９．３m 市街化区域

近
畿
・
東
海
・
北
陸

富山県 小杉 富山県環境科学センター L J １３７．１０ ３６．７０ ○ ○ ▲ １０ ８．０ 屋上（Wet：地上） 第一種中高層住宅専用地域

石川県
金沢 石川県保健環境センター M J １３６．７１ ３６．５３ ○ ○ １２０ １．４ 地上１４m 第２種住居専用地域

鳥越 石川県保健環境センター M J １３６．６１ ３６．３６ ○ １８０ １．８ 地上１．１m 未指定

福井県 福井 福井県衛生環境研究センター M J １３６．２６ ３６．０７ ○ ○ ▲ １１ １８．０ 地上９m 市街化調整区域

岐阜県 伊自良湖 岐阜県保健環境研究所 M P １３６．７０ ３５．５７ △ △ ▲ １４０ ６．０ 地上４．３m 林地

愛知県
豊橋 愛知県環境調査センター M P １３７．３８ ３４．７４ ○ ○ ▲ ２０ ０．６ 屋上２階 住居地域

名古屋緑 名古屋市環境科学研究所 L P １３６．９９ ３５．１０ ○ ○ ○ ○ ６０ ９．０ 地上１．１m 第１種低層住居専用

三重県 四日市 三重県科学技術振興センター L P １３６．６１ ３４．９５ ○ ▲ １０ ２．０ ２階屋上 準工業地帯

表 3.13 調査地点の属性および調査内容

特 集７６

２０─ 全国環境研会誌



沈着モニタリング手引き書（第２版）」１）に従って，

イオンバランス（R１）および電気伝導率バランス

（R２）による２つの検定方法を用い，測定値の信頼

性を評価した。なお，各機関における試料の採取

および分析は，原則週単位で行われているため，

R１および R２は個々の試料ごとに評価すべきであ

る。しかし，全環研への報告値は月区切りを採用

しているため，本報告では月単位の加重平均値を

用い，R１および R２を評価した。

イオンバランス（R１）による評価は，図 4.1のよ

うな状況であった。図中の直線の内側は許容範囲

内であることを示している。平成１５年度は，全て

支
部 都道府県名 地点名 調査機関名

排出区

分注１）

地域区

分注２）

経度

度

緯度

度
湿性注３）

乾性注４） 標高

（m）

海岸からの

距離（km）

サンプラー

設置位置注５）
土地利用区分

FP O式 N式

近
畿
・
東
海
・
北
陸

滋賀県
大津瀬田 滋賀県立衛生環境センター L I １３５．９３ ３４．９７ ▲ １７０ ６０．０ 地上１２m 公園・緑地

大津御殿浜 滋賀県立衛生環境センター L I １３５．９０ ３４．９９ ○ ▲ ８７．２ ５５．０ 地上１２m 住宅地

京都府 京都八幡 京都府保健環境研究所 L I １３５．６９ ３４．８７ △ ○ ▲ ７０ ２．５ 地上１．６m 住居地域

大阪府
大阪 大阪府環境情報センター L I １３５．５４ ３４．６８ ○ ○ ▲ ２ １５．０ ４階建家屋上 準工業地域

池田 大阪府環境情報センター L I １３５．４５ ３４．８３ ▲ ７０ １５．０ ２階建家屋上 第１種住居専用地域

兵庫県 神戸須磨 兵庫県立健康環境科学研究センター L I １３５．１３ ３４．６５ ○ ○ ▲ ▲ １５ ０．８ 地上約１７m 準工業地域

奈良県 奈良 奈良県保健環境研究センター L I １３５．８２ ３４．６７ ○ ○ ▲ ９４ ３５．０ 屋上 商業

和歌山県 海南 和歌山県環境衛生研究センター S P １３５．２１ ３４．２０ ○ ○ ▲ １５ ０．４

鳥取県

鳥取若桜 鳥取県衛生環境研究所 S J １３４．５０ ３５．３５ ▲ ８２０ ３１．０ 地上２．５m 未

鳥取江津 鳥取県衛生環境研究所 M J １３４．２２ ３５．５２ ▲ ２ ２．０ ２階建家屋上 住

鳥取羽合 鳥取県衛生環境研究所 M J １３３．８９ ３５．４９ ○ ▲ ２ １．５ ２階建家屋上 未

倉吉 鳥取県衛生環境研究所 M J １３３．８５ ３５．４４ ▲ １７ ７．０ ４階建家屋上 住

米子 鳥取県衛生環境研究所 M J １３３．３５ ３５．４３ ▲ ７ ２．７ ２階建家屋上 商

島根県 松江 島根県保健環境科学研究所 M J １３３．０１ ３５．４８ ○ ○ ５ ６．０ 地上設置 区域外

広島県 広島安佐南 広島市衛生研究所 M I １３２．４１ ３４．４６ ○ ○ ○ ８０ １１．０ ３階屋上 １．５m高 住居地域

山口県 山口 山口県環境保健研究センター M I １３１．４３ ３４．１５ ○ ○ １３ １３．０ 地上（Wet），２F（N） 住居

徳島県 徳島 徳島県保健環境センター M I １３４．５６ ３４．０７ ○ ２ ３．５ 地上１８m 第２種住居地域

香川県 高松 香川県環境保健研究センター L I １３４．０６ ３４．３４ ○ ２ ０．２ 地上２５m 第１種住居地域

高知県 香北 高知県環境研究センター S P １３３．８７ ３３．５９ ○ ○ ○ ２３０ ２．１ 区域外

福岡県
太宰府 福岡県保健環境研究所 L E １３０．５０ ３３．５１ ○ ○ ▲ ２７ １８．０ 地上１５m 市街化調整区域

福岡 福岡市保健環境研究所 M E １３０．３１ ３３．５０ ○ １９０ ９．５ 地上 市街化調整区域

佐賀県 佐賀 佐賀県環境センター M E １３０．２７ ３３．２７ ○ ４ １．１ 地上 第１種住居地域

長崎県 式見 長崎県衛生公害研究所 M E １２９．８０ ３２．７９ ○ ７０ １．２ 地上１．５m 未指定

熊本県

阿蘇 熊本県保健環境科学研究所 S E １３１．０５ ３２．９７ ○ ○ ４８０ ４６．０ 未指定

人吉 熊本県保健環境科学研究所 S E １３０．７６ ３２．２１ ○ １２０ ２８．０ 屋上 住居専用

熊本 熊本市環境総合研究所 M E １３０．７６ ３２．７８ ○ ▲ ４０ １２．９ 屋上 住居地域

大分県 大分久住 大分県衛生環境研究センター S I １３１．２５ ３３．０４ ○ ○ ５６０ ３５．０ 地上３．５m（装置１．２５m） 雑草地（牧草地）

宮崎県 宮崎 宮崎県衛生環境研究所 M P １３１．４２ ３１．８３ ○ ２０ ３．５ 地上１５m 準工業地域

鹿児島県 喜入 鹿児島県環境保健センター M E １３０．５４ ３１．３７ ○ ○ ５０ ０．３ 地上２．２m 未指定

沖縄県 大里 沖縄県衛生環境研究所 M SW １２７．７５ ２６．１９ ○ １０９ １．８ ２階屋上 未指定

調査地点数 ６１ ３２ ３８ ２４

表 3.13 調査地点の属性および調査内容

ΣCi＋ΣAi
（µeq�L）

R１（%）＝
｛（ΣCi－ΣAi）�（ΣCi＋ΣAi）｝×１００

Λobs
（mS�m）

R２（%）＝
｛（Λcal－Λobs）�（Λcal＋Λobs）｝×１００

＜５０ ±３０ ＜０．５ ±２０

５０～１００ ±１５ ０．５～３．０ ±１３

＞１００ ±８ ＞３．０ ±９

ΣAi ＝ ［SO４２－］＋［NO３－］＋［Cl－］ 但し，等量濃度（µeq�L）
ΣCi ＝ ［H＋］＋［NH４＋］＋［Na＋］＋［K＋］＋［Ca２＋］＋［Mg２＋］但し，等量濃度（µeq�L）
Λcal：測定対象イオンの等量濃度に極限等量電気伝導率を乗じた積算値
Λobs：降水試料の電気伝導率測定値

表 4.1 R1および R2の許容範囲

注１）SO２および NOXの排出量による地域区分，L（少ない地域）～M～L（多い地域）

注２）J：日本海側，P：太平洋側，I：瀬戸内沿岸，E：東シナ海側，SW：南西諸島

注３）△：環境省の委託事業，□：北大との共同研究成果，◆：国立環境研・地球環境研究センターとの共同研究成果，×：機器故障

注４）▲：パッシブ一部実施

注５）Wet：湿性，FP：４段ろ紙，O：N式，Auto：常時監視局

第４次酸性雨全国調査報告書（平成１５年度） ７７

Vol. 30 No. 2（2005） ─２１



の項目が測定された７１３個のデータ中，R１が許容

範囲内にあったデータは６８１データで，適合率は

９６％であった。第３次調査から通して，年々，適

合率が向上していた（H１１年度８５％，H１２年度

８６％，H１３年度９１％２））。

R１が許容範囲外となる要因は，測定精度上の原

因のほかに，測定対象外のイオン成分の存在によ

る場合も考えられる。北海道・東北・新潟地方で

は，R１の許容範囲を超えたデータが４～８月に集

中している。そのため，測定精度上の原因ではな

く，同地域における測定対象外イオン成分の季節

変動を反映している可能性が考えられた。

電気伝導率バランス（R２）による評価は，図 4.2

のような状況であった。平成１５年度は７１３個の

データ中，R２が許容範囲内にあったデータは７００

データで，適合率は９８％であった。R２においても，

第３次調査から通して，年々，適合率の向上がみ

られた（H１１年度９２％，H１２年度９４％，H１３年度

９５％２））。

R１および R２の適合率向上の要因は，参加機関

の分析技術が向上したことのほかに，平成１５年度

は黄砂の飛来が少なく，未測定イオン（CaCO３由

来の HCO３－）が減少したこと等が考えられた。い

ずれにしても，近年の分析精度は高い水準で安定

していることが伺えた。

R１および R２の全体的な分布傾向は，R１がプラ

ス側６４％であり，R２がマイナス側６１％であった。

すなわち，分析対象項目のイオン成分について

は，ΣCi＞ΣAi，かつ Λcal＜Λobsとなる試料が

多い分布傾向を示す。個々の試料について検討す

べきであるが，R１および R２の分布傾向は，分析

対象項目以外の陰イオン（NO２－，HCO３－，PO４３－

等）の存在を示唆しているものと考えられた。
4.2 pH，ECおよびイオン成分濃度

まず，平成１５年度の湿性沈着調査におけるイオ

ン成分濃度の年平均値および季節変動について報

告する。

なお，試料採取時にオーバーフローがあり，降

水量の算出ができない試料については，近接の気

象観測所等の降水量データを採用した。

解析対象は，完全度（測定期間の適合度を含む）

が，月データで６０％以上，年データで８０％以上の

データを有効とした。平成１５年度の湿性沈着調査

では，月データでは１７データが完全度６０％未満で

あった。この１７データについては，月変動等の解

析からは除外した。また，年データでは，大里の

１地点のみが年間の完全度が８０％未満であり，解

析対象から除外した。大里では，８月８日に降水

捕集装置が故障したため，故障以降は降水捕集装

置の蓋を常時開放・ろ過無しの状態で，試料が採

取された。表 4.2には，その故障期間も含めた年

加重平均値を，参考値として示した。乾性沈着の

一部による影響が含まれた値として参考いただき

たい。

解析では，６１の調査地点を，地域・排出量・気

候区分に分類し，比較検討を行った。地域区分は，

太平洋側（P），日本海側（J），瀬戸内海沿岸（I），

東シナ海沿岸（E）および南西諸島（SW）の５つに分

類した。また，排出量区分は，調査地点の周辺に

おける SO２および NOx排出量を基に，L，M，S

の３つに分類した（3.3参照）。気候区分は，環境

省による長期モニタリング計画における地域区分

を指し，１８の気候区分に分類した（4.3.5参照）。

図 4.1 湿性沈着のイオンバランス（R1） 図 4.2 湿性沈着の電気伝導率バランス（R2）

特 集７８
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4.2.1 pH，ECおよびイオン成分濃度の年加重平均値

平成１５年度の湿性沈着調査における降水量およ

び湿性イオン成分の年加重平均濃度等を表 4.2に

示す。

年降水量は，６３１（利尻）～３，００７mm（阿蘇）の範

囲にあり，単純平均は１，７２９mmであった。調査

地点の追加・削減等により，単純には比較できな

いが，第３次調査（１，６６８～１，７５８mm）e）と同程度

の降水量であった。地域別では，東シナ海沿岸で

多い傾向を示した。

年平均 pHは，４．３８（安中）～５．０４（青森名川，市

原）の範囲にあり，加重平均は４．６３であった。第

３次調査と比較すると，１２年度（４．６４），１３年度

（４．６１）２）と同程度であった。

表 4.2 湿性イオン成分等の地点別年加重平均濃度（平成15年度）

地点名
地域
区分

排出量
区分

気候
区分

降水量
（mm）

pH EC SO４２－ NO３－ Cl－ NH４＋ Na＋ K＋ Ca２＋ Mg２＋ H＋ nss―SO４２－ nss―Ca２＋

（mS�m） （µ mol�L）
利尻 J S ③ ６３１ ４．８５ ３．９９ ２４．９ １３．４ ２１２．７ １８．８ １８４．６ ５．２ ８．６ ２１．３ １４．０ １３．７ ４．４

母子里 J S ③ １２９８ ４．９６ ２．５２ １９．３ １５．１ １０３．９ ２１．５ ９１．９ ３．７ ７．２ １０．８ １１．０ １３．７ ５．２

札幌北 J M ③ ９９１ ４．７８ ２．９３ ２２．０ １４．９ １１２．５ ２３．３ ９５．３ ３．４ １０．５ １１．１ １６．７ １６．３ ８．４

苫小牧 FRS P L ④ １２９３ ４．７５ ２．２７ １９．３ １５．２ ６１．９ ２２．７ ５６．０ ２．６ ４．３ ６．６ １７．９ １６．６ ３．０

札幌白石 J L ③ ８７０ ４．８１ ２．２９ ２０．６ １４．６ ７２．６ ２１．６ ５８．３ ２．３ ８．６ ８．３ １５．５ １７．０ ７．３

札幌南 J M ③ １３１７ ４．６８ ２．１６ １７．０ １３．２ ５８．９ ９．９ ４７．０ ２．０ ６．６ ６．７ ２１．０ １４．２ ５．５

青森雲谷 J M ⑥ １２０９ ４．７６ ３．０６ ２４．１ １７．３ １４９．４ １６．１ １２４．７ ５．０ ７．５ １５．４ １７．５ １６．６ ４．７

青森名川 P M ⑤ ６３４ ５．０４ １．４４ １５．２ １６．０ ３０．２ ３０．２ ２５．２ ５．６ ５．２ ３．２ ９．２ １３．７ ４．６

丸森 P M ⑤ １３１９ ４．７５ １．４７ １３．７ １６．７ ２１．０ １６．８ １５．４ １．２ ４．５ ２．９ １７．７ １２．８ ４．２

尾花沢 J S ⑥ １４４７ ４．７２ ２．１２ １６．６ １３．３ ７３．７ １４．２ ６６．６ ４．１ ３．８ ７．２ １８．９ １２．５ ２．３

新潟曽和 J L ⑧ １７４１ ４．５８ ３．９２ ２６．１ ２１．０ １７５．８ １７．６ １５３．５ ４．０ ７．２ １７．９ ２６．３ １６．８ ３．８

長岡 J M ⑧ ２７３９ ４．５１ ４．５５ ３１．７ ２３．５ ２１５．６ ２４．９ １８７．２ ５．３ ８．７ ２２．０ ３１．２ ２０．４ ４．５

上越 J L ⑧ ２２１９ ４．５３ ４．４２ ３５．０ ２６．０ ２０７．３ ２７．３ １８３．８ ５．８ １０．３ ２１．４ ２９．６ ２３．８ ６．２

新潟大山 J L ⑧ １３６８ ４．５９ ３．４２ ２５．７ １５．４ １４４．０ ２０．４ １２３．１ ３．３ ５．３ １４．３ ２５．７ １８．３ ２．６

新潟小新 J L ⑧ １８３２ ４．５８ ４．４２ ２９．１ ２１．３ ２０７．５ １８．７ １８２．７ ４．７ ７．７ ２０．８ ２６．４ １８．１ ３．６

河内 P M ⑦ １２５６ ４．５８ ２．１８ ２３．１ ３４．０ １８．３ ３９．０ １４．９ ０．９ ５．６ ３．３ ２６．１ ２２．２ ５．２

中之条 P S ⑦ ８９８ ４．５１ ２．４２ ２３．４ ３９．０ ２５．３ ４５．３ １７．５ ３．３ ５．３ ２．６ ３０．７ ２２．４ ４．９

前橋 P M ⑦ １０１６ ４．６０ ２．５０ ２５．２ ５３．４ １８．６ ７３．９ ８．８ ２．６ ３．９ ２．８ ２５．４ ２４．７ ３．７

安中 P M ⑦ １０３９ ４．３８ ２．８６ ２３．９ ５８．４ １４．３ ５４．９ ６．７ １．８ ４．８ ２．７ ４１．４ ２３．５ ４．７

太田 P L ⑦ ９５５ ４．５８ ２．１５ ２１．５ ３７．４ １８．７ ４４．０ １３．０ ２．１ ４．７ ２．２ ２６．１ ２０．７ ４．４

騎西 P L ⑦ １１１０ ４．５７ ２．１４ １９．３ ３３．８ １７．３ ３７．８ １２．２ ０．９ ５．１ １．６ ２７．１ １８．６ ４．９

土気 P L ⑦ １４３８ ４．８１ １．７１ １６．９ １４．５ ３９．７ １９．６ ２０．０ １４．４ ６．１ ４．４ １５．７ １５．７ ５．７

市原 P L ⑦ １３０２ ５．０４ １．９３ ３９．５ ２６．８ ４０．８ ５５．９ ３５．９ ２０．２ ２８．６ １０．６ ９．１ ３７．３ ２７．８

江東 P L ⑦ １５０５ ４．７０ ２．５６ ３６．１ ３８．４ ４５．８ ４２．６ ３３．０ ３．０ ２２．２ ４．８ １９．８ ３４．１ ２１．４

平塚 P L ⑦ １５２３ ４．６０ ２．１１ ２２．９ ２０．５ ４４．３ ３４．４ ３６．２ ２．０ ５．０ ３．９ ２５．０ ２０．７ ４．２

磯子 P L ⑦ １９１１ ４．７２ １．９０ ２１．９ １８．７ ３０．４ ４２．８ ２４．１ ０．８ ３．７ ２．４ １９．１ ２０．４ ３．２

川崎 P L ⑦ １５５４ ４．７１ １．９５ ２２．５ １９．９ ２５．８ ３９．１ ２２．１ １．０ ７．１ ３．０ １９．４ ２１．１ ６．６

長野 J M ⑨ ８６１ ４．６３ １．６３ １４．３ ２０．１ ２３．７ ２３．２ １４．０ １．１ ３．５ ２．０ ２３．５ １３．５ ３．２

静岡小黒 P M ⑩ ２８５２ ４．５７ １．６１ １４．４ １０．８ ２７．７ ５．８ ２４．７ ０．６ ２．５ ３．０ ２６．８ １２．１ １．９

静岡北安東 P M ⑩ ２９８５ ４．５１ ２．２２ １６．８ １９．６ ４５．１ １３．０ ２７．２ ２．０ ９．２ ３．２ ３０．７ １５．２ ８．６

小杉 J L ⑧ ２３７９ ４．５７ ３．５０ ２５．８ ２０．０ １３８．３ ２１．７ １２４．３ ４．７ ６．８ １３．８ ２７．１ １８．３ ４．０

金沢 J M ⑧ ２６８６ ４．４７ ４．１９ ２７．８ ２２．３ １５６．０ ２０．８ １３８．０ ４．６ ７．１ １６．２ ３４．０ １９．４ ４．０

鳥越 J M ⑧ ２９５２ ４．５１ ３．７７ ２６．１ ２１．４ １３３．４ １９．６ １１９．２ ５．４ ６．６ １３．９ ３１．０ １８．９ ３．９

福井 J M ⑧ １９８７ ４．４７ ５．５２ ４４．８ ３３．５ ２２５．５ ４１．１ １９８．０ ６．９ １４．０ １７．０ ３３．７ ３２．８ ９．６

伊自良湖 P M ⑨ ２８８３ ４．４５ ２．２９ ２０．４ ２３．０ ２５．３ １９．８ １６．８ １．３ ３．２ ２．９ ３５．８ １９．４ ２．９

豊橋 P M ⑩ １５３５ ４．８０ １．６９ １６．４ １６．５ ３９．８ １９．０ ３４．７ １．１ ５．８ ４．４ １５．８ １４．２ ５．０

名古屋緑 P L ⑩ １５９４ ４．７０ １．９７ １９．４ １９．３ １８．８ ２０．６ １１．９ ２．４ ７．２ ２．４ １９．９ １８．７ ７．０

四日市 P L ⑩ １９２２ ４．４４ ３．１４ ２９．８ ２６．１ ５５．５ ３４．１ ４３．８ ３．６ ２．８ ５．８ ３６．０ ２７．１ １．８

大津御殿浜 I L ⑪ １９９４ ４．５１ １．８０ １５．７ １６．７ １２．８ １８．７ １０．４ １．０ ２．１ １．０ ３１．０ １５．１ １．９

京都八幡 I L ⑫ １５４６ ４．６５ １．６３ １４．２ １７．３ ９．４ １６．８ ７．７ １．０ ２．４ １．２ ２２．４ １３．７ ２．３

大阪 I L ⑫ １２５５ ４．８２ １．２６ １２．４ １２．９ １１．７ １８．５ ８．９ ０．３ ４．４ １．４ １５．１ １１．９ ４．２

神戸須磨 I L ⑫ １２６６ ４．５５ ２．２３ １８．９ １７．７ ３９．１ １８．９ ３３．７ １．２ ６．３ ４．５ ２８．２ １６．９ ５．５

奈良 I L ⑪ １３８５ ４．６３ １．７５ １５．２ １９．２ １３．５ １８．２ ７．６ ０．９ ４．８ １．８ ２３．２ １４．７ ４．６

海南 P S ⑫ １６６１ ４．７１ １．４６ １２．７ １２．５ ２７．５ １１．９ １９．２ ０．８ ３．４ ２．９ １９．４ １１．５ ３．０

鳥取羽合 J M ⑭ ２０６９ ４．６０ ３．８２ ２７．４ ２１．０ １７５．９ ２１．６ １５９．３ ４．７ ８．３ １８．９ ２５．１ １７．７ ４．７

松江 J M ⑭ ２２９１ ４．６８ ２．９９ ２０．８ １７．４ １２５．４ １３．４ １０９．３ ３．３ ６．３ １２．７ ２０．７ １４．２ ３．８

広島安佐南 I M ⑫ １８３２ ４．５０ ２．２５ ２１．４ ２０．６ ３２．１ ２２．４ ３０．１ １．９ ３．３ ４．０ ３１．４ １９．５ ２．６

山口 I M ⑮ ２２８１ ４．７３ ２．００ １７．９ １６．０ ２６．９ ２０．７ ２５．３ ２．４ ３．９ ２．８ １８．７ １６．２ ３．３

高松 I L ⑫ ９３３ ４．４４ ２．６５ ２８．４ ２５．２ ３９．５ ２５．３ ３０．６ ２．８ ７．８ ５．９ ３６．１ ２５．０ ７．１

香北 P S ⑬ ２７６９ ４．６８ １．３４ １１．９ ９．０ １６．８ ８．４ １５．１ ０．６ ２．３ ２．０ ２０．１ １０．４ １．９

太宰府 E L ⑮ １９１３ ４．６７ １．８１ １７．３ １５．０ ２８．５ ２１．７ ２３．８ ２．７ ２．８ ２．３ ２１．６ １５．９ ２．３

福岡 E M ⑮ ２２５２ ４．６７ ２．２７ １８．５ １６．５ ５８．１ ２０．７ ４９．０ ２．０ ３．６ ５．７ ２１．６ １５．５ ２．５

佐賀 E M ⑮ １９０７ ４．８０ １．４１ １４．８ １２．４ ２４．２ １７．６ １９．６ １．２ ４．４ ２．９ １５．７ １３．６ ３．９

式見 E M ⑮ １７２０ ４．７３ ２．４０ １９．０ １４．０ ８４．１ １５．１ ７４．３ ３．５ ５．８ ８．８ １８．８ １４．５ ４．１

阿蘇 E S ⑮ ３００７ ４．６３ １．８５ １６．６ １１．８ ２８．５ ２２．９ １５．７ ２．５ ３．６ １．９ ２３．５ １５．６ ３．２

人吉 E S ⑮ ２４３６ ４．９０ １．３２ １４．６ ９．３ ２１．９ １７．９ １８．３ １．８ ２．８ １．９ １２．７ １３．５ ２．４

熊本 E M ⑮ １３６７ ４．７３ １．２５ １８．２ １１．４ １５．５ １９．９ １２．０ １．０ ２．０ １．４ １８．６ １７．５ １．８

大分久住 I S ⑫ ２２３９ ４．６１ １．５４ １３．９ ９．１ １３．７ １５．９ ７．３ ０．５ ２．１ １．６ ２４．４ １３．４ １．９

宮崎 P M ⑯ ２７８５ ４．７７ ２．２３ １６．１ ８．７ ９０．１ １２．９ ７９．５ １．９ ３．１ ８．６ １７．２ １１．３ １．３

喜入 E M ⑯ １８１６ ４．９２ ２．２６ １９．１ １０．６ ８５．４ １２．５ ６８．７ ３．８ ６．５ ９．１ １２．１ １５．０ ５．０

大里 SW M ⑰ （１５７２） （５．５９） （５．７６） （３９．６） （８．０） （３７２．３） （２２．６） （３２８．０） （１１．１） （１５．９） （１７．１） （２．６） （１９．７） （８．６）

最 小 値 ６３１ ４．３８ １．２５ １１．９ ８．７ ９．４ ５．８ ６．７ ０．３ ２．０ １．０ ９．１ １０．４ １．３

最 大 値 ３００７ ５．０４ ５．５２ ４４．８ ５８．４ ２２５．５ ７３．９ １９８．０ ２０．２ ２８．６ ２２．０ ４１．４ ３７．３ ２７．８

加重平均値 １７２９ ４．６３ ２．４９ ２１．２ １９．１ ７１．５ ２２．６ ６０．６ ３．０ ５．９ ７．３ ２３．７ １７．５ ４．６

（ ）で示した値は年間測定日数の２０％以上の欠測がある場合：（大里：降水捕集装置の故障のため，２００３．８．８より常時開放捕集（ろ過無し）） ※降水量は，単純平均値 最大値：白抜き 最小値：網掛け

地域区分 （P：太平洋側，J：日本海側，I：瀬戸内海沿岸，E：東シナ海沿岸，SW：南西諸島） 排出量区分 （地点周辺における SO２及び NO２の排出量に基づく区分）
気候区分 （環境省長期モニタリング計画における地域区分 但し，⑰は独自に分類）
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年平均電気伝導率は，１．２５（熊本）～５．５２mS�m
（福井）の範囲にあり，加重平均は２．４９mS�mで
あった。第３次調査（２．０３～２．４０mS�m）e）と比較

すると，高い傾向を示した。後述するように，

Na＋および Cl－濃度が第３次調査に比較して高い

傾向を示したことから，海塩粒子の影響が大き

かったことが示唆される。地域別では，日本海側

で高い傾向を示した。

ほとんどが海塩粒子からの寄与と考えられる

Na＋および Cl－では，次のとおりであった。

年平均 Na＋濃度は，６．７（安中）～１９８．０µmol�l
（福井）の範囲にあり，加重平均は６０．６µmol�lで
あった。第３次調査（５１．７～５７．０µmol�l）e）と比較

すると，高い傾向を示した。

年平均 Cl－濃度は，９．４（京都八幡）～２２５．５µmol

�l（福井）の範囲にあり，加重平均は７１．５µmol�l
であった。第３次調査（６０．８～６７．５µmol�l）e）と比

較すると，高い傾向を示した。地域別では，日本

海側が最も高く，次いで東シナ海沿岸で高い傾向

がみられた。

次に湿性沈着の汚染状況を把握するのに重要な

イオン成分（nss―SO４２－，NO３－，NH４＋および nss―

Ca２＋）について記す。ここで，“nss―”は「非海塩

性」を表し，海塩性イオン（Na＋をすべて海塩由

来として算出）を差し引いたことを示す。

降水の酸性化の原因となる酸性成分について

は，次のとおりであった。

年平均 nss―SO４２－濃 度は，１０．４（香北）～３７．３

µmol�l（市原）の範囲にあり，加重平均は１７．５
µmol�lであった。第３次調査と比較すると，１３
年度（１７．６µmol�l）２）と同程度であった。地域別で
は，太平洋側で高い傾向を示した。

年平均 NO３－濃度は，８．７（宮崎）～５８．４µmol�l
（安中）の範囲にあり，加重平均は１９．１µmol�lで
あった。第３次調査と比較すると，１２年度（１９．１

µmol�l）２）と同程度であった。地域別では，太平
洋側で高い傾向を示した。

降水の酸性化を抑制する塩基性成分について

は，次のとおりであった。

年平均 NH４＋濃度は，５．８（静岡小黒）～７３．９

µmol�l（前橋）の範囲にあり，加重平均は２２．６
µmol�lであった。第３次調査（１９．４～２２．３µmol�
l）２）と比較すると，若干高い傾向を示した。地域

別では，太平洋側で高い傾向を示した。

年平均 nss―Ca２＋濃度は，１．３（宮崎）～２７．８µmol

�l（市原）の範囲にあり，加重平均は４．６µmol�lで
あった。第３次調査（５．１～７．７µmol�l）２）と比較す
ると，低い傾向を示した。１５年度は，黄砂の影響

が少なかったことも原因のひとつと考えられる。

次に，地域区分別の平均イオン組成を，図 4.3

に当量濃度（µeq�L）で示す。
各地域区分とも，全体の陰イオンと陽イオンの

バランスと同時に，非海塩性イオンのみのイオン

バランスもよくとれていた。このことから，降水

の酸性度（pH）は，降水中に溶け込んだ nss―SO４２－

および NO３－と，NH４＋および nss―Ca２＋のバラン

スにより，降水の酸性度（pH）が決定されている

と考えられた。

合計イオン濃度は，日本海側で他地域の２倍以

上であることが特徴的であった。日本海側におけ

るイオン成分の７０％以上が海塩性イオンで占めて

おり，海塩粒子の影響が他地域に比較して突出し

て高かった。海塩粒子の影響の最も少ない地域

は，瀬戸内海沿岸であった。

非海塩性イオンは，太平洋側で最も高く，日本

海側，瀬戸内海沿岸，東シナ海沿岸の順に低く

なった。

NO３－，nss―SO４２－の酸性成分は，両イオンとも，

太平洋側で最も高く，日本海側，瀬戸内海沿岸，

東シナ海沿岸の順に低くなる傾向がみられた。特

に，NO３－では，太平洋側と東シナ海沿岸で２倍

程度の差がみられた。

NH４＋，nss―Ca２＋の塩基性成分でも，両イオン

とも，太平洋側で最も高く，日本海側，瀬戸内海

沿岸，東シナ海沿岸の順に低くなった。特に，

NH４＋では，太平洋側と東シナ海沿岸で３倍以上

図 4.3 地域区分別のイオン組成（平成15年度）
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図 4.4 イオン成分濃度等の地域別季節変動（平成15年度）

（P：太平洋側２４地点，J：日本海側１９地点，I：瀬戸内海沿岸９地点，E：東シナ海沿岸８地点）
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の差がみられた。

これらの酸および塩基性成分のバランスでほぼ

決定されると考えられる H＋は，瀬戸内海沿岸が

最も高く，日本海側と太平洋側は同程度であり，

東シナ海沿岸で最も低くなった。太平洋側では，

潜在的な酸性成分の濃度は高いが，塩基性成分に

より中和されているものと考えられた。

4.2.2 pH，ECおよびイオン成分濃度の季節変動

湿性沈着による汚染実態を把握するのに重要と

考えられる項目について，地域区分別の季節変動

を図 4.4に示す。

降水量は，活発な前線活動や台風接近の影響に

より，集中豪雨がみられた７月，８月の降水量が

全国的に多かった。日本海側を除き，１２月，１月

は降水量が少ない傾向にあった。日本海側では，

冬季（１２月～２月）の降水量が他地域に比較して多

い傾向がみられた。

pHは，太平洋側と瀬戸内海側では，７月と１

月に低くなる比較的類似した変動を示した。日本

海側および東シナ海側では，冬季（１２～２月）に低

くなる傾向を示した。

電気伝導率は，日本海側では４～９月に低く，

１０～３月に高くなる明確な季節変動がみられた。

瀬戸内海沿岸，東シナ海沿岸では，１月に極大を

示す季節変動がみられたが，日本海側に比較して

変動幅は小さかった。太平洋側では，６～７月と

１月に小さな極大を示す双山型の変動がみられ

た。

nss―SO４２－および NO３－は，全ての地域で，冬

季に高くなる傾向がみられた。太平洋側では，冬

季の他に，夏期にも極大を持つ双山型の季節変動

を示した。

NO３－�nss―SO４２－（当量比）は，東シナ海沿岸が

低く，太平洋側（特に関東地方）で高い傾向がみら

れた。月変化でみると，１２～１月の瀬戸内海沿岸

を除き，季節変動は小さかった。

NH４＋は，nss―SO４２－および NO３－と比較的類似

した季節変動を示していた。

nss―Ca２＋は，４月および１～３月の黄砂飛来時

期に高く，その他の時期は低い濃度レベルで推移

する傾向がみられた。この傾向は日本海側で顕著

であった。

主に海塩粒子から生じる Cl－および Na＋は，日

本海側では１０～３月にかけて高くなる傾向が顕著

であった。東シナ海沿岸，瀬戸内海沿岸でも冬季

に高い傾向がみられた。太平洋側の季節変動は小

さかった。

総合すると，全国的に冬季の nss―SO４２－，NO３－

および NH４＋濃度が高い傾向がみられた。この傾

向は日本海側で顕著であった。地理的要因や冬季

の風向等を考慮すると，大陸からの汚染物質の移

流が示唆される。また，太平洋側では，冬季に加

えて，夏季の nss―SO４２－，NO３－および NH４＋濃度

も高くなる双山型の傾向がみられたことが特徴的

であった。

太平洋側において，夏季の nss―SO４２－，NO３－

および NH４＋濃度が高くなる要因を検討するため

に，太平洋側の各地点における７月の nss―SO４２－，

NO３－および NH４＋濃度を図 4.5に示した。太平洋

側以外の３地域の平均＋２×標準偏差（σ）を超え

る地点を，他地域に比較して明らかに濃度が高い

地点とした（図中の棒グラフを濃色で示す）。その

結果，関東大都市圏およびその北側周辺地域で濃

度が高く，次いで四日市，名古屋緑およびその北

側に位置する伊自良湖で若干高い傾向がみられ

た。この傾向は５月～８月に顕著にみられた。夏

季における関東・東海地方では，大都市圏で発生

図 4.5 夏季における太平洋側および他地域のイオン濃
度の比較（2003年 7月）
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した大気汚染物質の影響が示唆された。関東・東

海地方以外の太平洋側の地点では，他地域と同レ

ベルの濃度であった。

夏季は光化学反応等により，大都市圏で発生し

た SO２および NOxが，nss―SO４２－および NO３－へ

変換しやすいこと，NH４＋については，夏季に発

生量が多くなることが要因と考えられる。また，

太平洋側からの南寄りの風向が卓越することか

ら，発生源となる大都市圏の北側周辺部でも濃度

が高くなるものと考えられる。

次に，排出量区分別のイオン濃度について検討

する。Lおよび Mの区分別に，関東地方の

nss―SO４２－，NO３－および NH４＋濃度の月変動を図

4.6に示した。L地点は大都市圏に，M地点は北

関東に集中している。

nss―SO４２－濃度では，L地点と M地点で差が認

められなかった。一方，NO３－濃度では，周辺で

の排出量の少ない M地点のほうが，排出量の多

い L地点よりも高い濃度で推移していた。この濃

度差は，両イオンの前駆物質の SO２および NO２の

変換速度の差が原因のひとつと考えられる。L地

点である大都市圏で発生した SO２および NO２は，

M地点である北関東地方まで移動する間に，SO２

から SO４２－への変換は進まないが，NO２から NO３－

への変換は進み，NO３－濃度が排出量の多い大都

市圏よりも，排出量の少ない北関東地方で高くな

ると解釈される３）。その他，地形的要因（平野・

山麓等），気象的要因（風向，日射，前線活動等），

反応過程に対する別の汚染物質（O３，H２O２等）の

関与等，様々な複合的要因が影響しているものと

考えられる。

NH４＋濃度でも，M地点のほうが L地点よりも

高い濃度で推移していた。季節変動は，nss―SO４２－

および NO３－濃度と類似していた。大気中の NH３

は，H２SO４および HNO３と反応して，NH４HSO４や

（NH４）２SO４および NH４NO３の微小粒子を形成する

と考えられる。これらの微小粒子が降水に取り込

まれてイオン種として存在するため，NH４＋は対

イオンの SO４２－および NO３－と類似した変動を示

したものと考えられる。また，NH４＋濃度が NO３－

濃度と同様に，M地点で L地点よりも高かった

のは，対となる NO３－濃度が同様に高かったため

であると考えられた。

NO３－および NH４＋濃度が，L地点よりもその周

辺に位置する M地点で高くなる現象は，関東地

方以外では明確でなかった。関東地方において，L

地点より M地点で，NO３－および NH４＋濃度が高

くなる現象は，前述したように様々な要因が複雑

に影響しあった結果と考えられる。今後，更なる

データの蓄積により，より詳細な解析が可能にな

るものと思われる。

S地点については，地点数が少なかったため，今

回の比較対象から外したが，４．３．５項に後述する

ように，遠隔地域の調査地点に重点を置いている

図 4.6 関東地方における排出量区分別の nss―SO4
2－，

NO3
－および NH4

+濃度（地点数 L：8，M：3）
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環境省モニタリングのデータを併せて用いること

により，より多くの知見が得られると考えられる。
4.3 イオン成分湿性沈着量

イオン成分の年沈着量や月沈着量の有効データ

（完全度を満たした測定値）を用いて，地点間や地

域間の比較を行った。
4.3.1 年 沈 着 量

平成１５年度における各地点の年降水量およびイ

オン成分年沈着量を表 4.3に示した。

海塩成分の沈着量は，地域別では日本海側で顕

表 4.3 湿性イオン成分等の地点別年間沈着量（平成15年度）

地点名
地域
区分

排出量
区分

気候
区分

降水量
（mmol・year－１）

SO４２－ nss―SO４２－ NO３－ Cl－ H＋ NH４＋ Na＋ K＋ Ca２＋ nss―Ca２＋ Mg２＋

（mmol・m－２ year－１）

利尻 J S ③ ６３１ １５．７ ８．６ ８．４ １３４．１ ８．８ １１．８ １１６．４ ３．３ ５．４ ２．８ １３．４

母子里 J S ③ １２９８ ２５．０ １７．８ １９．７ １３４．９ １４．２ ２７．９ １１９．３ ４．８ ９．４ ６．７ １４．０

札幌北 J M ③ ９９１ ２１．８ １６．１ １４．８ １１１．５ １６．６ ２３．１ ９４．４ ３．４ １０．４ ８．３ １１．０

苫小牧 FRS P L ④ １２９３ ２５．９ ２１．５ １９．６ ８０．０ ２３．１ ２９．４ ７２．４ ３．３ ５．５ ３．９ ８．５

札幌白石 J L ③ ８７０ １７．９ １４．８ １２．７ ６３．２ １３．５ １８．８ ５０．８ ２．０ ７．５ ６．３ ７．２

札幌南 J M ③ １３１７ ２２．４ １８．６ １７．４ ７７．５ ２７．７ １３．０ ６１．９ ２．６ ８．７ ７．３ ８．９

青森雲谷 J M ⑥ １２０９ ２９．２ ２０．０ ２０．９ １８０．６ ２１．１ １９．５ １５０．８ ６．１ ９．１ ５．７ １８．６

青森名川 P M ⑤ ６３４ ９．６ ８．７ １０．１ １９．１ ５．８ １９．１ １６．０ ３．６ ３．３ ２．９ ２．０

丸森 P M ⑤ １３１９ １８．１ １６．９ ２２．０ ２７．７ ２３．３ ２２．１ ２０．３ １．６ ６．０ ５．５ ３．９

尾花沢 J S ⑥ １４４７ ２４．０ １８．１ １９．２ １０６．７ ２７．４ ２０．６ ９６．５ ５．９ ５．５ ３．４ １０．４

新潟曽和 J L ⑧ １７４１ ４５．５ ２９．３ ３６．５ ３０６．１ ４５．９ ３０．６ ２６７．２ ６．９ １２．６ ６．６ ３１．１

長岡 J M ⑧ ２７３９ ８６．８ ５５．８ ６４．４ ５９０．３ ８５．５ ６８．１ ５１２．６ １４．５ ２３．９ １２．４ ６０．２

上越 J L ⑧ ２２１９ ７７．６ ５２．９ ５７．７ ４６０．１ ６５．７ ６０．５ ４０８．０ １２．９ ２２．９ １３．８ ４７．６

新潟大山 J L ⑧ １３６８ ３５．２ ２５．０ ２１．１ １９６．９ ３５．２ ２７．９ １６８．４ ４．６ ７．３ ３．５ １９．５

新潟小新 J L ⑧ １８３２ ５３．４ ３３．１ ３９．０ ３８０．２ ４８．４ ３４．２ ３３４．８ ８．７ １４．０ ６．５ ３８．１

河内 P M ⑦ １２５６ ２９．０ ２７．９ ４２．６ ２３．０ ３２．７ ４８．９ １８．７ １．１ ７．０ ６．６ ４．１

中之条 P S ⑦ ８９８ ２１．０ ２０．１ ３５．１ ２２．７ ２７．６ ４０．７ １５．７ ３．０ ４．８ ４．４ ２．３

前橋 P M ⑦ １０１６ ２５．６ ２５．０ ５４．３ １８．９ ２５．８ ７５．０ ８．９ ２．６ ４．０ ３．８ ２．８

安中 P M ⑦ １０３９ ２４．８ ２４．４ ６０．７ １４．８ ４３．０ ５７．０ ７．０ １．９ ５．０ ４．８ ２．８

太田 P L ⑦ ９５５ ２０．５ １９．８ ３５．７ １７．９ ２５．０ ４２．０ １２．４ ２．０ ４．５ ４．２ ２．１

騎西 P L ⑦ １１１０ ２１．５ ２０．６ ３７．５ １９．２ ３０．１ ４１．９ １３．６ １．０ ５．７ ５．４ １．７

土気 P L ⑦ １４３８ ２４．３ ２２．５ ２０．８ ５７．１ ２２．５ ２８．１ ２８．７ ２０．７ ８．８ ８．２ ６．４

市原 P L ⑦ １３０２ ５１．４ ４８．５ ３４．９ ５３．１ １１．９ ７２．８ ４６．８ ２６．３ ３７．３ ３６．２ １３．８

江東 P L ⑦ １５０５ ５４．３ ５１．２ ５７．７ ６９．０ ２９．８ ６４．１ ４９．７ ４．５ ３３．４ ３２．３ ７．２

平塚 P L ⑦ １５２３ ３４．８ ３１．５ ３１．２ ６７．４ ３８．１ ５２．４ ５５．１ ３．０ ７．７ ６．４ ５．９

磯子 P L ⑦ １９１１ ４１．８ ３９．０ ３５．８ ５８．０ ３６．６ ８１．９ ４６．１ １．６ ７．２ ６．１ ４．５

川崎 P L ⑦ １５５４ ３４．９ ３２．９ ３０．９ ４０．１ ３０．２ ６０．８ ３４．３ １．５ １１．１ １０．３ ４．７

長野 J M ⑨ ８６１ １２．３ １１．６ １７．３ ２０．４ ２０．２ １９．９ １２．１ ０．９ ３．０ ２．７ １．７

静岡小黒 P M ⑩ ２８５２ ３８．７ ３４．５ ３０．４ ７８．５ ７６．４ １６．６ ７０．５ １．８ ７．１ ５．５ ８．６

静岡北安東 P M ⑩ ２９８５ ５０．２ ４５．３ ５８．４ １３４．６ ９１．６ ３８．８ ８１．２ ６．１ ２７．４ ２５．６ ９．６

小杉 J L ⑧ ２３７９ ６１．４ ４３．５ ４７．５ ３２９．０ ６４．５ ５１．６ ２９５．７ １１．２ １６．３ ９．６ ３２．８

金沢 J M ⑧ ２６８６ ７４．６ ５２．１ ５９．８ ４１９．１ ９１．４ ５５．９ ３７０．６ １２．４ １９．０ １０．６ ４３．５

鳥越 J M ⑧ ２９５２ ７７．１ ５５．７ ６３．２ ３９３．８ ９１．６ ５８．０ ３５１．９ １６．１ １９．５ １１．６ ４１．０

福井 J M ⑧ １９８７ ８９．０ ６５．１ ６６．６ ４４８．２ ６７．１ ８１．７ ３９３．４ １３．８ ２７．８ １９．０ ３３．７

伊自良湖 P M ⑨ ２８８３ ５８．９ ５５．９ ６６．４ ７２．８ １０３．２ ５６．９ ４８．４ ３．９ ９．３ ８．２ ８．３

豊橋 P M ⑩ １５３５ ２５．１ ２１．９ ２５．３ ６１．１ ２４．３ ２９．１ ５３．３ １．６ ８．９ ７．７ ６．７

名古屋緑 P L ⑩ １５９４ ３０．９ ２９．７ ３０．８ ２９．９ ３１．７ ３２．９ １９．０ ３．８ １１．５ １１．１ ３．８

四日市 P L ⑩ １９２２ ５７．２ ５２．１ ５０．２ １０６．６ ６９．２ ６５．６ ８４．２ ６．９ ５．４ ３．５ １１．２

大津御殿浜 I L ⑪ １９９４ ３１．３ ３０．１ ３３．３ ２５．５ ６１．８ ３７．４ ２０．７ ２．１ ４．２ ３．７ ２．１

京都八幡 I L ⑫ １５４６ ２２．０ ２１．２ ２６．７ １４．５ ３４．６ ２６．０ １１．９ １．５ ３．８ ３．５ １．９

大阪 I L ⑫ １２５５ １５．６ １４．９ １６．２ １４．６ １９．０ ２３．２ １１．２ ０．４ ５．５ ５．２ １．７

神戸須磨 I L ⑫ １２６６ ２４．０ ２１．４ ２２．３ ４９．４ ３５．６ ２３．９ ４２．６ １．６ ８．０ ７．０ ５．７

奈良 I L ⑪ １３８５ ２１．１ ２０．４ ２６．６ １８．７ ３２．２ ２５．２ １０．６ １．３ ６．６ ６．４ ２．５

海南 P S ⑫ １６６１ ２１．１ １９．２ ２０．７ ４５．６ ３２．３ １９．７ ３１．８ １．３ ５．７ ４．９ ４．８

鳥取羽合 J M ⑭ ２０６９ ５６．７ ３６．７ ４３．４ ３６４．０ ５１．４ ４４．６ ３２９．６ ９．８ １７．１ ９．７ ３９．２

松江 J M ⑭ ２２９１ ４７．８ ３２．６ ３９．８ ２８７．２ ４７．３ ３０．７ ２５０．４ ７．６ １４．４ ８．８ ２９．１

広島安佐南 I M ⑫ １８３２ ３９．１ ３５．８ ３７．７ ５８．８ ５７．５ ４１．１ ５５．１ ３．５ ６．０ ４．７ ７．４

山口 I M ⑮ ２２８１ ４０．５ ３７．０ ３５．８ ５９．５ ４２．７ ４７．９ ５６．１ ５．５ ８．７ ７．５ ６．１

高松 I L ⑫ ９３３ ２５．０ ２３．３ ２３．５ ３６．９ ３３．７ ２３．６ ２８．５ ２．６ ７．３ ６．６ ５．５

香北 P S ⑬ ２７６９ ３１．３ ２８．９ ２４．０ ４４．１ ５５．７ ２２．１ ３９．５ １．５ ６．０ ５．２ ５．２

太宰府 E L ⑮ １９１３ ３３．１ ３０．３ ２８．７ ５４．６ ４１．３ ４１．６ ４５．５ ５．１ ５．４ ４．３ ４．３

福岡 E M ⑮ ２２５２ ４１．７ ３５．０ ３７．２ １３０．９ ４８．５ ４６．６ １１０．２ ４．５ ８．２ ５．７ １２．８

佐賀 E M ⑮ １９０７ ２８．３ ２６．０ ２３．６ ４６．２ ３０．０ ３３．５ ３７．４ ２．３ ８．３ ７．５ ５．４

式見 E M ⑮ １７２０ ３２．７ ２４．９ ２４．１ １４４．６ ３２．３ ２５．９ １２７．８ ６．０ ９．９ ７．１ １５．１

阿蘇 E S ⑮ ３００７ ４９．９ ４７．１ ３５．４ ８５．６ ７０．８ ６９．０ ４７．２ ７．５ １０．８ ９．８ ５．７

人吉 E S ⑮ ２４３６ ３５．５ ３２．８ ２２．７ ５３．３ ３０．８ ４３．７ ４４．５ ４．３ ６．９ ５．９ ４．６

熊本 E M ⑮ １３６７ ２４．９ ２３．９ １５．５ ２１．２ ２５．５ ２７．１ １６．４ １．４ ２．８ ２．４ ２．０

大分久住 I S ⑫ ２２３９ ３１．１ ３０．１ ２０．５ ３０．７ ５４．５ ３５．５ １６．３ １．１ ４．６ ４．３ ３．６

宮崎 P M ⑯ ２７８５ ４４．９ ３１．４ ２４．１ ２５０．８ ４７．８ ３６．０ ２２１．５ ５．３ ８．６ ３．６ ２４．０

喜入 E M ⑯ １８１６ ３４．７ ２７．２ １９．３ １５５．１ ２２．０ ２２．６ １２４．６ ６．９ １１．８ ９．１ １６．５

大里 SW M ⑰ （１５７２） （６２．３） （３１．０） （１２．５） （５８５．１） （４．０） （３５．５） （５１５．４） （１７．４） （２５．１） （１３．５） （２６．９）

最 小 値 ６３１ ９．６ ８．６ ８．４ １４．５ ５．８ １１．８ ７．０ ０．４ ２．８ ２．４ １．７

最 大 値 ３００７ ８９．０ ６５．１ ６６．６ ５９０．３ １０３．２ ８１．９ ５１２．６ ２６．３ ３７．３ ３６．２ ６０．２

加重平均値 １７２９ ３６．７ ３０．３ ３３．０ １２３．６ ４０．９ ３９．１ １０４．８ ５．３ １０．２ ７．９ １２．６

（ ）で示した値は年間測定日数の２０％以上の欠測がある場合：（大里：降水捕集装置の故障のため，２００３．８．８より常時開放捕集（ろ過無し）） 最大値：白抜き 最小値：網掛け

地域区分 （P：太平洋側，J：日本海側，I：瀬戸内海沿岸，E：東シナ海沿岸，SW：南西諸島） 排出量区分 （地点周辺における SO２及び NO２の排出量に基づく区分）
気候区分 （環境省長期モニタリング計画における地域区分 但し，⑰は独自に分類）

特 集８４
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著に多かった。地点別では，長岡で最大値，安中

で最小値を示し，日本海側で多く，関東・近畿の

内陸部で少ない傾向がみられた。非海塩成分に比

較して地点間の差が大きかった。

非海塩成分では，nss―SO４２－沈着量は，８．６（利

尻）～６５．１mmol�m２�年（福井）の範囲にあり，平
均値は３０mmol�m２�年であった。NO３－沈着量

は，８．４（利尻）～６６．６mmol�m２�年（福井）の範囲
にあり，平均値は３３mmol�m２�年であった。nss―

SO４２－と NO３－の沈着量は，北陸地方および伊自

良湖で多い傾向がみられ，よく似た地域分布を示

していた。

一方，NH４＋沈着量は，１１．８（利尻）～８１．９mmol

�m２�年（磯子）の範囲にあり，平均値は３９mmol�
m２�年であった。nss―Ca２＋沈着量は，２．４（熊本）

～３６．２mmol�m２�年（市原）の範囲にあり，他の非
海塩成分に比較して，沈着量が１�４程度と少な
く，平均値は７．９mmol�m２�年であった。

H＋沈着量は，５．８（青森名川）～１０３．２mmol�m２

�年（伊自良湖）の範囲にあり，平均値は４１mmol�
m２�年であった。北陸地方および伊自良湖で多い
傾向がみられた。

表 4.3の地域区分に従い，非海塩成分の年沈着

量の地域別平均値を図 4.7に示す。非海塩成分間

の陰イオンと陽イオンのバランスは，各地域とも

よくとれていた。

沈着量は，降水量に調和的でなく，降水量の多

い東シナ海沿岸よりも，太平洋側および日本海側

で多くなった。沈着量の多い，太平洋側と日本海

側を比較すると，NO３－および nss―SO４２－の酸性

成分の沈着量はほぼ同程度であるが，太平洋側で

NH４＋の沈着量が多くなっている。このため，酸

および塩基性成分のバランスでほぼ決定されると

考えられる H＋沈着量は，日本海側で多い傾向を

示した。
4.3.2 沈着量の季節変動

地域別の降水量および非海塩成分沈着量の季節

変動を図 4.8に示す。

H＋沈着量は，太平洋側，瀬戸内海沿岸，東シ

ナ海沿岸の３地域では，非常に類似した季節変動

を示した。夏季に多い傾向（７月に最大値）を示

し，１１月にも小さな極大がみられた。一方，日本

海側では，夏季の沈着量は他地域の半分程度であ

るが，冬季の沈着量が多い特徴がみられた。

nss―SO４２－，NO３－，NH４＋の沈着量は，類似し

た季節変動を示した。太平洋側，瀬戸内海沿岸，

東シナ海沿岸では，７月に最大値を示し，夏季に

多い傾向がみられた。太平洋側では，nss―SO４２－，

NO３－，NH４＋の濃度が高く，かつ，降水量も多

かったため，沈着量が多くなった。瀬戸内海沿岸

および東シナ海沿岸では，濃度はそれほど高くな

いが，降水量が多かったため，沈着量が多くなっ

た。これらの地域では，冬季の沈着量は少ない値

で推移していた。一方，日本海側では，夏季の沈

着量は他地域の半分程度であるが，冬季の沈着量

が多い特徴がみられた。冬季は大陸側からの季節

風が卓越しており，これら汚染物質の大陸からの

影響が示唆される４）。

nss―Ca２＋沈 着量 は，nss―SO４２－，NO３－，NH４＋

の沈着量に比較して，少なかった。各地域とも２

月と３月に沈着量が多い傾向がみられた。黄砂の

影響が示唆されるが，第３次調査と比較して沈着

量は少なく，黄砂の影響は比較的小さかったもの

と考えられる。太平洋側の８月にみられるピーク

は，江東と市原で１５mmol�m２�月を超える沈着量
があったためである。太平洋側の他の地点では，

大きな値はみられなかったため，ローカルな影響

であると思われる。
4.3.3 全無機態窒素，潜在水素イオン等の湿性沈着量

全無機態窒素（ΣN＝NO３－＋NH４＋）は湖沼の富

栄養化の，潜在水素イオン（Heff＝H＋＋２NH４＋）

は土壌の酸性化の，初期酸度（Ai＝nss―SO４２－＋

NO３－）は中和を受ける前の酸性物質量の指標とし

てよく用いられる３）。ΣN，Heffおよび Aiの年間

沈着量について，地点別に求めた（図 4.9）。

ΣNは，北陸地方と関東地方の M地点，および図 4.7 地域区分別の非海塩成分沈着量（平成 15年度）
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伊自良湖で多い傾向がみられた。Heffは，北陸

地方の M地点および伊自良湖，阿蘇で多い傾向

がみられた。Aiは，北陸地方の M地点および伊

自良湖で多い傾向がみられた。総合的にみると，

北陸地方の M地点および伊自良湖において，ΣN，

Heff，Ai沈着量が多い傾向がみられた。一方，北

海道，東北地方では，ΣN，Heff，Ai沈着量とも

に少ない傾向が示された。

酸性雨対策調査総合取りまとめ報告書におい

て，伊自良湖集水域では，流入河川を中心とした

酸性化の傾向が認められたと報告されている３）。

北陸地方の M地点において，伊自良湖を超え

る ΣN，Heff，Ai沈着量があることは，同地点の

森林や湖沼などへの影響が懸念されることを示し

ていると思われる。アルカリ度の低い湖沼や，酸

性化に対する，土壌の耐性の弱い地域では，今後

注視していく必要があると考えられる。

また，L地点と M地点を比較すると，北陸地

方，関東地方においては，M地点のほうが ΣN，

Heff，Aiが多い傾向を示した。北陸地方では，M

地点で降水量が多かったことが原因であると考え

られた。関東地方では，4.2.2項に前述したよう

に，M地点で NO３－および NH４＋濃度が高かった

ことが原因であると考えられた。
4.3.4 伊自良湖周辺における湿性沈着量

酸性雨対策調査総合取りまとめ報告書におい

て，伊自良湖集水域では，流入河川を中心とした

酸性化の傾向が認められたと報告されている３）こ

図 4.8 降水量および非海塩成分沈着量の地域別季節変動（平成15年度）

（P：太平洋側２４地点，J：日本海側１９地点，I：瀬戸内海沿岸９地点，E：東シナ海沿岸８地点）

特 集８６
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図 4.9 全無機態窒素（ΣN），潜在水素イオン（Heff）および初期酸度（Ai）の年間沈着量
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とは前述した。また，本報告では，伊自良湖にお

ける H＋沈着量が，６１地点中最大値を示した

（4.3.1項）。さらに 4.3.3項でも，伊自良湖にお

ける ΣN，Heffおよび Aiが多いことを示した。伊

自良湖は，現在，酸性沈着による影響が日本で最

も懸念されている地点である。

伊自良湖周辺における平成１５年度の湿性沈着量

について季節変動を図 4.10に示す。伊自良湖に

おける H＋沈着量は４～８月（特に７月）の暖候期

に多く，９～３月の寒候期は日本海側（福井・金

沢・鳥越）の平均値より少ない傾向がみられた。

NO３－，nss―SO４２－および NH４＋沈着量の変動は，東

海地方の都市部（名古屋緑・四日市）の平均値に類

似していた。伊自良湖と名古屋緑および四日市に

おける，これらの濃度はほぼ同レベルであり，沈

着量が伊自良湖において多かったのは，伊自良湖

における降水量が多かったためであると考えられ

た。一方，nss―Ca２＋沈着量では，伊自良湖におけ

る濃度が低く，沈着量は名古屋緑・四日市の平均

値と同程度であった。総合すると，NO３－，nss―

SO４２－および NH４＋沈着量に比較して，nss―Ca２＋

沈着量が少ないために，これらの酸および塩基性

成分のバランスから，伊自良湖における H＋沈着

量が多くなったと考えられた。

図 4.10 伊自良湖およびその周辺地点における非海塩成分の沈着量の季節変動（平成15年度）
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伊自良湖は本州の中央部に位置し，夏季には東

海地方の都市部からの汚染，冬季には日本海側と

同様に大陸からの越境汚染の影響が現れる地点で

はないかと推察されたが，平成１５年度の結果で

は，東海地方都市部の影響が大きいようであっ

た。しかし，単年度のデータでは不確定要素が多

く，今後のデータ蓄積により，より詳細な解析を

続けていく必要があると思われる。
4.3.5 環境省ネットワークとの連携

地方自治体の関与している全国的な酸性雨モニ

タリングは，大きく２つある。ひとつは，全環研

酸性雨調査研究部会で実施している本調査であ

り，もう一つは，国設局や EANET局における環

境省によるモニタリングである。

本調査では，降水時開放型捕集装置を用いたモ

ニタリングが実施されている。また，環境省では

同型式の捕集装置を用いたモニタリングが昭和６３

年度から実施されている４）。平成１５年度以降は，

長期モニタリング体制に移行し，全国を１６気候区

に分割してそれぞれの代表３１地点でのモニタリン

グが実施されている５）。

図 4.11に環境省の長期モニタリング計画の地

域区分（以下，本報告では気候区分と呼ぶ）と，本

調査における調査地点を併せて示した。この調査

地点の中で，年間値が有効とされた地点を対象と

して，平成１５年度における気候区分別の平均沈着

量を求めた（図 4.12）。

非海塩成分の合計沈着量は，北陸地方で最も多

く，次いで東海地方，本州内陸部，山陰地方，関

東地方でも多い傾向がみられた。

個々の成分沈着量でみると，nss―SO４２－沈着量

は，北陸地方で最大値を示し，東海地方，山陰地

方，本州内陸部，東シナ海沿岸でも多い傾向がみ

られた。北陸地方，山陰地方では，冬季に

nss―SO４２－沈着量が多く，東海地方，本州内陸部，

関東地方では，夏季に nss―SO４２－沈着量が多くな

る傾向がみられた。

NO３－沈着量は，北陸地方で最大値を示し，本

州内陸部，山陰地方，関東地方，東海地方でも多

い傾向がみられた。北陸，山陰地方では，冬期に

NO３－沈着量が多く，本州内陸部，関東地方，東

海地方では，夏期に NO３－沈着量が多くなる傾向

がみられ，nss―SO４２－沈着量の傾向と類似してい

た。

NH４＋沈着量は，関東地方で最大値を示し，北

陸地方，東シナ海沿岸，本州内陸部でも多い傾向

がみられた。北陸地方では，冬季に NH４＋沈着量

が多く，関東地方，東シナ海沿岸，本州内陸部で

は，夏季に NH４＋沈着量が多くなる傾向がみられ

た。

nss―Ca２＋沈着量は，関東地方で最大値を示し，

東海地方，北陸地方，山陰地方，九州地方南部で

も多い傾向がみられた。北陸地方，山陰地方，九

州地方南部では，春季に nss―Ca２＋沈着量が多く，

関東地方，東海地方では，春季のほかに夏季に最

大値となる傾向がみられた。

図 4.11 環境省モニタリング計画における地域区分の図

図 4.12 降水量および非海塩成分沈着量の地域比較

長期モニタリング計画（環境省）の地域区分に従って分類
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H＋沈着量は，北陸地方で最大値を示し，本州

内陸部，東海地方，山陰地方でも多い傾向がみら

れた。北陸地方，山陰地方では，冬季に H＋沈着

量が多く，本州内陸部，東海地方では，夏季に H＋

沈着量が多くなる傾向がみられた。

このように，本調査においても，環境省モニタ

リング同様に，地域区分を細分化することで，よ

り鮮明に地域特性が示された。

近年，環境省モニタリング地点が減少している

ため，環境省データのみでは，地域特性等を把握

するのに十分なデータ数が揃わないことも予想さ

れる。また，環境省モニタリングでは，東アジア

酸性雨モニタリングネットワーク（EANET）との連

携により，「国際的」「全国的」な見地から，主と

して遠隔地域および一部の田園地域におけるモニ

タリング体制がとられている。これに対し，本調

査では都市地域および田園地域を含めた「地域的」

モニタリングを実施している。これらのことか

ら，環境省モニタリングに対し，地域，属性を考

慮したデータを補完する意味からも，地方自治体

によるモニタリングは今後とも重要であると考え

られる。

環境省および全環研酸性雨調査研究部会のデー

タを相互活用することにより，日本国内および東

アジア地域を含めた総合的な酸性沈着への取組み

が，より進展することが期待できるものと考えら

れる。
4.4 湿性沈着における三宅島噴火の影響

第３次調査期間中において，三宅島火山である

雄山の大規模な噴火活動が起こり，その酸性雨へ

の影響については既報に述べた２）。三宅島におけ

る SO２の放出は図 4.13６）のとおりで，平成１５年度

には大幅な減少傾向が認められたが，依然 SO２の

放出が継続している。そこで，１５年度においても

三宅島噴火の影響を検討した。その影響には三宅

島からの距離が大きく関係することから７），第３

次調査と同様に，調査地点を図 4.14のとおり９

区域の地域に分けて解析を行った。解析には第３

次調査および１５年度調査で調査が継続して実施さ

れている地点のみを使用した。そのため，pH平

均値等が第３次調査報告書２）と若干異なる場合が

ある。
4.4.1 pHの変化

第３次調査および平成１５年度における９地域の

pH単純平均値を図 4.15に示す。平成１５年度の全

国平均値は４．７２で，１２年度と１３年度の中間程度の

値であった。地域別では，三宅島からの距離の近

い関東 A，Bおよび東海で噴火前の１１年度に比較

図 4.13 三宅島噴火による二酸化硫黄の推定放出量
（気象庁ホームページより抜粋）

図 4.14 地域割り図

図 4.15 地域別の年間平均 pHの推移
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して，１２，１３年度の pH低下が顕著であった。こ

の３地域では，１５年度の pHが上昇する傾向がみ

られた。他の地域では pH変動に明確な差がみら

れなかった。
4.4.2 nss―SO4

2－沈着量と nss―SO4
2－�NO3

－の変化

火山の噴火に伴い放出されるガスは，SO２，HCl

等が多く含まれ，NO２はあまり含まれていない。

そのため，三宅島噴火の影響を強く受ける場合，

nss―SO４２－沈着量および nss―SO４２－�NO３－比が大き

くなると予想される。

nss―SO４２－沈着量および nss―SO４２－�NO３－比の経

月変化を図 4.16に示す。

図 4.16 nss―SO4
2－沈着量および nss―SO4

2－�NO3
－の推移

（■：nss―SO４２－沈着量，○：nss―SO４２－�NO３－）
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三宅島噴火による大規模な SO２放出量がみられ

た平成１２年８月～１２月において，三宅島からの距

離の近い関東 A，Bおよび東海において，

nss―SO４２－沈着量の増加がみられた。また，全域

において，同時期の nss―SO４２－�NO３－比の増加が

みられた。

平成１５年度は，関東，東海，近畿，中国・四国，

九州において，７月に nss―SO４２－沈着量が多くな

る傾向がみられた。このときの nss―SO４２－�NO３－

比は変動があまりみられず，三宅島噴火による

SO２放出量もあまり多くないため，三宅島噴火以

外の要因で nss―SO４２－沈着量が多くなったことが

示唆された。平成１５年度は，nss―SO４２－沈着量お

よび nss―SO４２－�NO３－比を考慮すると，三宅島噴

火による影響は少なかったものと考えられる。し

かしながら，三宅島雄山の噴火活動は継続してお

り，今後も注視していく必要があると思われる。
4.5 湿性沈着に関するまとめ

降水時開放型捕集装置を用いて採取した降水の

成分濃度等を測定し，完全度（捕集期間の適合度

を含む）が基準範囲内であったデータについて解

析を行った結果，以下のことが明らかになった。

１）月平均濃度データの R１および R２による検

定を用い，測定値の信頼性を評価した。基準

適合率は，R１で９６％，R２で９８％であり，第３

次調査に引き続き，分析精度は高い水準で安

定していた。

２）年降水量は，年平均１７２９mmであり，東シ

ナ海沿岸で多い傾向がみられた。季節的に

は，全国的に７～８月は多く，日本海側を除

き，１２～１月は少ない傾向にあった。日本海

側では，冬季の降水量が多かった。

３）pHは，年加重平均４．６３であり，第３次調

査と同程度であった。H＋沈着量は，年平均

４１mmol�m２�年であり，伊自良湖で最大値を
示し，北陸地方でも多い傾向がみられた。太

平洋側では，潜在的な酸性成分は日本海側と

同程度であるが，塩基性成分がより多いた

め，これらのバランスにより決定される H＋

沈着量は少ない傾向を示した。季節的には，

日本海側以外では夏季に多く，日本海側では

冬季に多い傾向を示した。

４）酸性成分である nss―SO４２－および NO３－の

年加重平均濃度は，それぞれ１８および１９

µmol�Lであり，両成分とも太平洋側で高い
傾向がみられた。季節的には，全国的に冬季

に高い傾向を示した。太平洋側では，夏季に

も極大を持つ双山型の変動を示した。nss―

SO４２－および NO３－の年平均沈着量は，それ

ぞれ３０および３３mmol�m２�年であり，両成分
とも北陸地方および伊自良湖で多い傾向がみ

られた。季節的には，日本海側以外では夏季に

多く，日本海側では冬季に多い傾向を示した。

５）塩基性成分である NH４＋および nss―Ca２＋の

年加重平均濃度は，それぞれ２３および

５µmol�Lであり，年平均沈着量は，それぞれ
３９および８mmol�m２�年であった。NH４＋の

季節変動は，nss―SO４２－および NO３－に類似

した挙動を示した。nss―Ca２＋は，春季に多く

なる季節変動を示したが，第３次調査と比較

して，濃度・沈着量ともに少なく，H１５年度は

黄砂の影響が少なかったことが示唆された。

６）冬季に nss―SO４２－，NO３－および NH４＋が高

くなる現象は，日本海側で顕著であり，大陸

からの汚染物質の移流が示唆された。太平洋

側の関東・東海地方では，夏季にもnss―SO４２－，

NO３－および NH４＋が高くなる現象がみられ，

大都市圏で発生した汚染物質の影響が示唆さ

れた。

７）調査地点周辺の排出量に基づき，L，M，S

に分類して解析した結果，関東地方では，L

地点である大都市圏よりも，M地点である

北関東地方において，NO３－および NH４＋が

高濃度になる傾向がみられた。

８）ΣN，Heffおよび Aiの沈着量は，北陸地方

の M地点，および伊自良湖で多い傾向がみ

られた。同地点における森林や湖沼への影響

が懸念され，今後注視していく必要があると

考えられる。

９）伊自良湖では，H＋，ΣN，Heffおよび Ai

の沈着量が多く，酸性沈着による影響が懸念

された。nss―SO４２－，NO３－および NH４＋の濃

度変動は東海地方都市部の挙動に類似してお

り，沈着量は伊自良湖で多い傾向がみられ

た。しかし，nss―Ca２＋沈着量は，東海地方都

市部に比較して，少なかった。これらのバラ
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ンスにより，H＋沈着量が大きい傾向を示し

たと考えられた。

１０）三宅島の噴火による影響を考察した結果，

nss―SO４２－沈着量および nss―SO４２－�NO３－比か

ら，平成１５年度における三宅島噴火の影響は

少なかったと考えられた。しかしながら，三

宅島の噴火は継続中であり，今後も注視して

いく必要があると思われる。

以上のように，本調査により湿性沈着に関する

様々な知見が得られた。環境省モニタリングで

は，「国際的」「全国的」な見地から，主として遠

隔地域および一部の田園地域におけるモニタリン

グが実施されている。そのため，都市地域および

田園地域を中心とした地方自治体による「地域的」

モニタリングは，環境省モニタリングに対し，地

域，属性を考慮したデータを補完する意味から

も，今後とも重要であると考えられる。

その質を理解したうえで，環境省および全環研

酸性雨調査研究部会のデータを併せて活用するこ

とにより，日本国内および東アジア地域を含めた

総合的な酸性沈着への取組みが，より進展するこ

とが期待できるものと考えられる。
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5. 乾 性 沈 着
乾性沈着調査においては，汚染物質の大気中濃

度を測定し，算出された沈着速度の積から乾性沈

着量を評価する方法が一般的となっており１），本

調査においてもこの方法を採用している。しかし

ながら，沈着速度に関するわが国の研究は十分で

はなく，いまだ評価方法も確立されてはいないた

め，乾性沈着の精度は湿性沈着に比べて低いのが

現状である。

全環研では第３次酸性雨全国調査より，乾性沈

着調査を始め，ガス状および粒子状の大気汚染物

質濃度の地域特性，季節変動を評価し，文献値に

よる沈着速度の利用，全環研乾性沈着推計ファイ

ル Ver．１による沈着速度の算出などにより，乾

性沈着量の評価も行ってきた１，２）。この結果，粒

子状の SO４２－，NO３－および NH４＋よりガス状の

SO２，HNO３および NH３は地点間のばらつきが大き

く，より局地的と考えられたことから，全体像を

把握するためにはより多くの調査地点が必要であ

ること，沈着速度は地域の気象条件にかなりの影

響を受け，既報の文献値では十分な評価ができな

いこと，そのため全環研乾性沈着推計ファイルの

開発にいたったことなどの知見，成果が得られ

た。またこの間，東アジアモニタリングネット

ワーク，環境省の酸性雨対策調査においても全環

研のフィルターパック法（FP法，４段ろ紙法）に

よる調査方法が用いられるようになり，日本だけ

でなくアジアをリードする成果をあげていると

言っても過言ではない。このような状況から，地

点数を増やすためのパッシブ法による調査を含

め，第４次調査が平成１５年度より始まった。すな

わち，全国の湿性および乾性沈着についての評価

を行うとともに，研究が遅れている乾性沈着の効

率的な調査方法の確立および評価手法の提案が本

調査の目的の一つである。

平成１５年度の乾性沈着調査は，４４機関７２地点で

実施され，FP法：２８機関３２地点，パッシブ：３３

機関５９地点であった。パッシブ法は，The Ogawa

samplerによる方法（O式パッシブ法）と，西川

ら３）が提案した方法（N式パッシブ法）の２つの方

法が用いられ，O式パッシブ法は１９機関３８地点，

N式パッシブ法は１７機関２４地点であった。同じ地

点で複数の平行試験を行っている場合もあり，総
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地点数と延べ地点数は異なる。また報告値の一部

には，他の学術機関との共同研究４，５），又は国設

局との共用データも含まれている。

なお，乾性沈着調査における主要大気汚染成分

濃度について，月別測定結果については，誌面の

関係から次号付表 2.1～2.23に示す。
5.1 測定データについて

大気汚染物質濃度の挙動および乾性沈着量の評

価等について解析する際には測定データの精度な

どを考慮し，解析する必要がある。ここでは FP

法および O式パッシブ法における測定データの

精度などについて示す。なお，N式パッシブ法の

場合は FP法あるいは自動測定装置による調査結

果から算出するため，測定データの精度は別途，

次章で評価する。また，自動測定装置については，

時間分解能が高いなど優れた点があるものの，低

濃度領域では FP法などより測定精度が低いこと

などの問題点があり，乾性沈着量評価に用いるた

めにはさらに検討を要すると考えられた。ただ

し，本報告では比較的濃度が高かったことから，

オキシダント（OX）≒O３として一部のデータを乾

性沈着評価に用いた。
5.1.1 測定期間の適合度

湿性沈着の場合と同様にデータの完全度（測定

期間の適合度を含む）を指標とし，月平均の場合

は６０％未満のデータについて，年平均の場合は

８０％未満のデータについては解析対象から除外し

た（表 5.1.1および表 5.1.2参照）。ただし，月平

均値では期間適合度が基準以下でも，連続した

データであり，年平均値の期間適合範囲内であれ

ば年平均値の算出には用いている。また，FP法

については流量の変動が大きい場合などに異常な

測定結果が得られることが報告されており１），意

図的に流量を変更したなどの明確な理由がないの

にも関わらず，流量変動が大きかった地点（変動

係数３０％以上）については解析対象から除外する

こととした。平成１５年度は京都八幡における測定

結果がこの基準による除外の対象となった。
5.1.2 フィルターパック法における水溶性粒子状成

分におけるイオンバランス

湿性沈着の場合に準じ，テフロンフィルター

（F０）抽出液に対し，イオンバランス（R１）による方

表 5.1.1 FP法による調査結果の有効データ

HNO３ SO２ NH３ HCl SO４２－ nss―SO４２－ NO３
－ Cl－ Na＋ K＋ Ca２＋ nss―Ca２＋ Mg２＋ NH４＋

n mol�m３ mol�m３

月間

地点数 ３２ ３２ ３２ ３１ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２

欠測数 １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０ １０

データ数 ３７４ ３７４ ３７４ ３６２ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４ ３７４

＜適合度 １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３ １３

流量変動大 １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２ １２

有効データ数 ３４９ ３４９ ３４９ ３３７ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９ ３４９

＜DL値 ５０ ０ ０ ４ ０ ０ ０ ４ ２ ５ ７ ８ １１ ０

有効割合 ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％ ９３％

年間

欠測数 ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０

データ数 ３２ ３２ ３２ ３１ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２ ３２

＜適合度 ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３ ３

流量変動大 １ １ １ １ １ １ １ １ １ １ １ １ １ １

有効データ数 ２８ ２８ ２８ ２７ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８ ２８

＜DL値 １ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０ ０

有効割合 ８８％ ８８％ ８８％ ８７％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％ ８８％

NO２ NO NOX O３ SO２ NH３

ppb

地点数 ３７ ３５ ３５ ３８ ３８ ３８

月間

欠測数 ３ ４ ４ １１ １１ １１

データ数 ４４１ ４１６ ４１６ ４４５ ４４５ ４４５

＜適合度 １５ １５ １５ １４ １４ １４

有効データ数 ４２６ ４０１ ４０１ ４３１ ４３１ ４３１

＜DL値 ３ １１ ０ ０ １６２ １０

有効割合 ９７％ ９６％ ９６％ ９７％ ９７％ ９７％

年間

欠測数 ０ ０ ０ ０ ０ ０

データ数 ３７ ３５ ３５ ３８ ３８ ３８

＜適合度 ０ ０ ０ １ １ １

有効データ数 ３７ ３５ ３５ ３７ ３７ ３７

＜DL値 ０ ０ ０ ０ ５ ０

有効割合 １００％ １００％ １００％ ９７％ ９７％ ９７％

表 5.1.2 O式パッシブ法による調査結果の有効データ
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法を用い，測定値の信頼性を評価した。なお，粒

子状成分の測定に際し，硫酸ミストが多い場合な

どを除けば抽出液の pHはあまり低くない場合が

多く，ここでは H＋を除いた SO４２－，NO３－，Cl－

の陰イオンの和と Na＋，K＋，Ca２＋，Mg２＋および

NH４＋の陽イオンの和を基に評価を行った６）。な

お，個々のイオンバランスは各機関における試料

の採取単位で行っている。

図 5.1.1に示すように R１による評価では，徳島

や松江などでの値が１：１のラインから離れてい

る場合がみられた。図中の点線の内側は±１００µeq

�lであること（H＋の場合，pH４となる。）を示し

ている。上に離れている場合は CaCO３（HCO３－）

などの影響が考えられた（松江９―２および９―３な

ど）。また下に離れている場合は硫酸ミストなど

の影響が考えられたが，他に霧が発生した場合

（徳島４―４，５―３，７―２，１１―１および小杉５―２など）

も多く，霧粒による影響も考えられた。以上のこ

とから，分析上の明らかなエラーと考えられる事

例は検出されなかった。しかしながら，既報６）で

示したように，F０およびナイロンフィルター（F１）

においては，pHおよび電気伝導率を測定するこ

とにより，R１および R２はほぼ１：１の直線状に載

ることが分かっており，R１が大きく外れる時に

は，pHおよび電気伝導率の測定を行い，R１およ

び R２の確認，それに伴う原因究明を行うべきで

ある。

5.1.3 粒子状非海塩成分の算出

図 5.1.2に示すように，Na＋は Mg２＋との相関

およびその比からほぼ海塩由来であると考えら

れ，湿性沈着成分と同様に粒子状成分における

SO４２－および Ca２＋月平均濃度（年平均濃度）ついて

Na＋月平均濃度（年平均濃度）を基準に海塩組成比

から海塩由来分を算出し，その残りを非海塩由来

成分濃度とした。なお，粒子状成分の Cl－につい

ては大気中およびろ紙上におけるクロリンロスに

より，損失があることから Na＋および Mg２＋との

相関や比は計算していない。
5.1.4 測定下限値

大気汚染物質濃度の定量下限は，各機関，各項

目および各測定ごとに，抽出量，ろ紙枚数に留意

したうえ，ブランク値を分析した場合の標準偏差

の３倍を流量で除した値（３σ�L）を検出限界，標
準偏差の１０倍を流量で除した値（１０σ�L）を定量下
限値とすべきであり，パッシブの場合は，流量の

代わりに，一定の気温，気圧および湿度下

（２０℃，１気圧および７０％とする）における平均暴

露時間（１ヵ月とする）を用いて算出するべきであ

る。しかしながら，作業上の問題から，本調査の

ような共同調査の場合には一律の値を基準とせざ

るを得ず，ここでは EANETの基準値（粒子状成

分：０．０１µg�m３，ガス状成分０．１ppb）を用い，１

L�minを基準に（X L�minの場合は下限値が１�X
倍となる。），判定を行った（表 5.1.1および表

5.1.2参照）７）。なお，測定下限値は月平均値およ

び年平均値に適応しているが，これらの算出で用

図 5.1.1 粒子状物質抽出液のイオンバランス

（徳島７―２は７月の２番目の採取試料の意味である）

図 5.1.2 Na＋とMg2＋月平均濃度の相関

（海塩組成比：Mg２＋�Na＋＝１１．５％）
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いている個々の測定値には適応していない。
5.1.5 測定方法の課題

前述したほかに，FP法における測定誤差につ

いては，①全環研のマニュアル（大気汚染物質濃

度が低くなく，十分な測定精度を確保できる場合

は１L�minを推奨）では，１～５L�minまでの流

量の場合は測定結果に違いが見られないとされて

いるが８），流量を増やした場合におけるクロリン

ロスなどのアーティファクトが増加する傾向にあ

ること，②フィルターパックの開口部が下向きの

場合は，上向きで屋根型のシェルター内の場合に

比べ，重力沈降しやすい粗大粒子の過小評価（上

向きの場合は過大評価）しやすいことなどが問題

視されており，FP法についてもさらに検討，改

良が望まれる。

O式パッシブ法については，測定原理などが確

立されているが，１ヵ月の採取は秋田県などの比

較的寒冷地で確認されているため９），温暖な地域，

時期によっては暴露時間を１ヵ月→半月などの対

応を考える必要があるかもしれない。また SO２な

ど極めて濃度が低い場合は，試料数（ろ紙枚数）を

増やし，複数試料を一つの抽出サンプルとする，

あるいは抽出量を最低限とし，試料成分濃度のレ

ンジを上げることなどの対応が必要となることが

考えられる。
5.2 N式パッシブ法

N式パッシブ法は捕集媒体ろ紙をテフロン

（PTFE）シートで挟み固定した極めて簡単なパッ

シブ法である。O式パッシブ法が拡散長抵抗を利

用しているのに対して，N式パッシブ法では

PTFE膜抵抗を利用してそのサンプリング速度を

規定している。全環研の東海・近畿・北陸支部で

の検討結果１０）によると N式の方が O式パッシブ

法よりもサンプリング速度が大きく，感度が良い

ことがわかった。このような支部での活動実績，

また，HNO３ガスを測定するパッシブ法は O式

パッシブ法にはないこともあり，N式がパッシブ

法の一つとして採用される事となった。

N式パッシブ法では捕集媒体としてポリアミド

ろ紙，NaNO２含浸ろ紙，TEA含浸ろ紙などを用い，

HClや SO２などのガス成分を同時に捕獲可能であ

る。しかしながら，この度アクテイブ法との比較

により得られたデータから判断して，HNO３はポ

リアミド，O３，HClおよび SO２は（NaNO２＋K２

CO３）含浸，NH３は H３PO４含浸，NO２は TEA含浸，

NOXは（PTIO＋TEA）含浸の各パッシブ法のデータ

を用いることとした。表 5.2.1に濃度換算にあた

り使用したサンプリング速度を示す。HNO３，O３，

HClおよび SO２は，支部調査で得られた平均のサ

ンプリング速度を，支部調査を実施していない

NO２と NOXについては今回の調査で得られた平

均のサンプリング速度を用いることとした。
5.2.1 データの完全度

N式パッシブ法を実施したのは１７機関で，東

海，近畿，北陸の地点が多かった。また，ポリア

ミドと NaNO２含浸パッシブ法による測定は多く

の機関で実施したが，H３PO４含浸，TEA含浸，

PTIO含浸パッシブ法は９～３機関と少なかった。

１５年度は第４次調査初年度ということもあり，

期間の始めに欠測のあったのはポリアミドパッシ

ブ法で９．４％（２７�２８８）であった。また，湿性沈着
で定義したデータの完全度（測定期間の適合度を

含む）を計算すると，欠測を除き完全度が６０％以

下のデータは０．７％（２�２８８），６０～８０％のデータは
４．２％（１２�２８８），８０～９０％の デ ー タ は１５％（４４�
２８８），９０～１００％のデータは７０％（２０３�２８８）であっ
た。NaNO２含浸パッシブ法で測定した O３，HCl

および SO２の欠測は１３～１５％（３５～４１�２６４），これ
ら３成分の完全度が６０％以下のデータは０．８％（２�
２６４），６０～９０％の デ ー タ は１５～１６％（３９～４１�
２６４），９０％以上のデータは６９～７１％（１８３―１８８�
２６４）であった。H３PO４含浸パッシブ法で測定した

NH３の欠測は１９％（２３�１２０），完全度が６０％以下の
データは１．７％（２�１２０），６０～９０％のデータは
１１．７％（１４�１２０），９０％以上のデータは６８％（８１�
１２０）であった。TEA含浸パッシブ法で測定した

NO２の欠測は１４％（１５�１０８），完全度が６０％以下の
データはなく，６０～９０％のデータは５．６％（６�

HNO３ SO２ O３ HCl NH３ NO２ NOX

Polyamide ２１３（７８．５） ― （１３２）（４８．５） ― ―
NaNO２ ― ３４８ １８１ ３０１ ― ― ―
H３PO４ ― ― ― ― ７６７ ― ―
TEA ― ― ― ― ― １３１ ―
PTIO ― ― ― ― ― ― １９５

表 5.2.1 N式パッシブ法で使用したサンプリング速度

（m�day）
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１０８），９０％以上のデータは８１％（８７�１０８）であっ
た。（PTIO＋TEA）含浸パッシブ法で測定した NOX

の欠測は２５％（１２�４８），完全度が６０％以下のデー
タはなく，６０～９０％のデータは８．３％（４�４８），
９０％以上のデータは６７％（３２�４８）であった。

5.2.2 N式ポリアミドパッシブ法の特性

FP法（４段ろ紙法）は１段目で粒子，２，３段

目で酸性ガス，２，４段目で塩基性ガスを捕集し

ている。つまり，２段目のポリアミドろ紙は酸性

ガスとして HNO３，SO２および HClを，塩基性ガ

スとして NH３を捕捉している。吸引ポンプを用い

るアクティブ法（FP法）では，SO２および HClは一

部ポリアミドろ紙を通り抜けて３段目の K２CO３ろ

紙に捕集され，NH３も同様にポリアミドろ紙を通

り抜けて４段目の H３PO４ろ紙に捕集される。とこ

ろが，パッシブ法では空気を引いていないのでこ

れらのガスが通り抜けることなく，HNO３を含め

て４種のガス成分が全てポリアミドパッシブろ紙

に捕捉されると考えられた。実際，１０週間までの

フィールドサンプリングではこれらのガス成分は

累積的に捕捉された３）。ポリアミドパッシブろ紙

の酸性ガスおよび塩基性ガスの捕捉メカニズムに

ついては，ポリアミドのアミノ基サイトに HNO３，

SO２および HClが，カルボニル基サイトに NH３が

捕捉されるスキームと先に捕捉された酸性ガスに

NH３が捕捉されるスキームが考えられるが，松本

ら１１）は後者のスキームであるとしている。図

5.2.1にポリアミドパッシブ法および FP法に捕

捉された酸性ガスと塩基性ガスの関係を示す。波

線で示したのが Y＝Xの直線であるが，FP法では

４５度の直線の上下に分散していたのに対して，ポ

リアミドパッシブ法ではほとんどすべて下部にあ

り酸性ガスの方が塩基性ガスよりも多く捕捉して

いたことになる。FP法のポリアミドろ紙（F１）で

も同じ傾向が得られたことから，これはポリアミ

ドろ紙の一つの特性と考えられる。

次に，これらの４成分ガスのパッシブ捕捉量と

FP法による大気濃度との関係を図 5.2.2に示し

た。また，濃度換算したポリアミドパッシブ法

（Y）と FP法（X）の地点別相関関係を表 5.2.2に示

した。HNO３については河内，福井，京都八幡で

は有意の相関が得られなかったが，その他の１０地

点ではパッシブ法と FP法とで相関係数が０．５７８

～０．９８４とそれぞれ正の相関があった。１０地点の

全データについて相関係数は０．９０６であった。SO２

は５地点で相関があったものの他の８地点で有意

の相関がなく，全地点でも有意の相関がなかっ

た。HClと NH３は地点により相関が認められると

ころとそうでない地点があり，全地点では相関が

認められたものの，HNO３ほど顕著な相関係数が

得られなかった。したがって，この度のポリアミ

ドパッシブ法のデータは HNO３のみを採用するこ

ととした。HClは夏季に累積的に捕捉しなかった

こと１），NH３は酸性ガスより多く捕捉しなかった

こともあるが，FP法との相関がある程度あるこ

とから，参考データとして収集してさらに検討し

たいと考えた。
5.2.3 N式含浸ろ紙パッシブ法の特性

ポリアミドパッシブ法がポリアミドろ紙をその

図 5.2.1 ポリアミドパッシブ法のろ紙捕捉量および
FP法による大気中濃度における酸性ガスと塩
基性ガス
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まま捕集媒体に用いているのに対して，含浸ろ紙

パッシブ法では各機関毎に含浸ろ紙を作製して使

用している。そのため，作製に不慣れな機関とそ

うでない機関とで作製方法および保存方法に微妙

な違いが見られる可能性があり，データ解析を行

う上でポリアミド以上に注意を払う必要がある。

NaNO２含浸パッシブ法のろ紙には K２CO３も含ま

れているので O３の他，SO２や HClの捕集が可能で

ある。O３は自動測定機と N式パッシブ法の１年

間を通じたデータのある伊自良湖，豊橋，大津御

地点
HNO３ HCL SO２ NH３

個数
回帰式 相関係数 回帰式 相関係数 回帰式 相関係数 回帰式 相関係数

札幌北 Y＝１．９X＋２．４ ０．６４４ Y＝２．６X＋０．２９ ０．９０８ ＊＊＊＊ ０．３５８ ＊＊＊＊ ０．１０９ ７

河内 ＊＊＊＊ ０．２３４ ＊＊＊＊ ０．２２１ ＊＊＊＊ ０．１７３ Y＝０．１０X＋１４８ ０．７２０ ８

伊自良湖 Y＝０．３５X＋１．７ ０．７３７ ＊＊＊＊ ０．１０１ Y＝０．４３X＋１５ ０．６５０ ＊＊＊＊ ０．４４３ １２

豊橋 Y＝０．５０X＋１１ ０．５７８ Y＝０．３７X＋１．８ ０．５９４ ＊＊＊＊ ０．１５３ Y＝１．８X－１０７ ０．９２４ １２

名古屋緑 Y＝０．９９X－０．５７ ０．９８４ Y＝１．７X－１．９ ０．９４１ Y＝１．４X－３１ ０．６５３ Y＝３．８－５０６ ０．９５８ １２

小杉 Y＝１．１X＋３．２ ０．９４７ ＊＊＊＊ ０．１０１ Y＝２．２X－１１ ０．８０２ Y＝１．３X＋３６ ０．７９９ １２

福井 ＊＊＊＊ ０．１２１ ＊＊＊＊ ０．３０５ ＊＊＊＊ ０．２９８ ＊＊＊＊ ０．０３０ １１

京都八幡 ＊＊＊＊ ０．３２７ ＊＊＊＊ ０．４１０ ＊＊＊＊ ０．１１６ Y＝０．６９X＋７．３ ０．５６２ １２

奈良 Y＝１．１X－０．５８ ０．９２８ ＊＊＊＊ ０．２５３ ＊＊＊＊ ０．２０６ ＊＊＊＊ ０．３９２ １２

大阪 Y＝１．１X－０．４７ ０．９８２ Y＝０．６０X－２２ ０．６９２ ＊＊＊＊ ０．２７２ Y＝２．９X－２９３ ０．８８４ １２

海南 Y＝０．３９X＋４．６ ０．８５４ ＊＊＊＊ ０．０６４ ＊＊＊＊ ０．１２３ ＊＊＊＊ ０．０９４ １２

神戸須磨 Y＝１．３X－８．４ ０．９６８ Y＝０．４３X＋１９ ０．５４４ Y＝－０．４１X＋１７５ ０．６５８ ＊＊＊＊ ０．２５６ １２

香北 Y＝１．０X－２．８ ０．９１８ ＊＊＊＊ ０．４４６ Y＝０．５１X＋１１ ０．８７４ Y＝－０．７０X＋１２４ ０．６４２ ６

全地点 Y＝０．８８X＋２．９ ０．８３１ Y＝４．７X＋１５ ０．５８３ ＊＊＊＊ ０．１７０ Y＝１．４X＋１９ ０．６５０ １４０

表 5.2.2 ポリアミドパッシブ法（Y）と FP法（X）の地点別相関関係

図 5.2.2 HNO3，SO2，HClおよび NH3ガスのポリアミドパッシブ法のろ紙捕捉量と FP法による大気濃度との関係

＊＊＊＊：有意の相関性なし
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殿浜，京都八幡，大阪，池田，海南の７地点につ

いて，SO２と HClは FP法と N式パッシブ法の年

間有効データのある伊自良湖，豊橋，大阪，海南

の４地点についてそれぞれ自動測定機または FP

法による測定値と比較して図 5.2.3に示した。O３

は自動（Y）とパッシブ（X）の相関係数が０．６５７で，

回帰直線が Y＝０．５１X＋５００であった。SO２および

HClはFP法（Y）とパッシブ法（X）の関係が，それぞ

れ相関係数が０．９１８と０．６３６，回帰直線が Y＝０．７３

X＋１２と Y＝０．７６X＋７．５であった。地点別にみる

と，アクティブ法と良く一致するところとそうで

ないところがあった。名古屋緑では市販の O３用

含浸ろ紙（N式パッシブ法の含浸ろ紙よりも試薬

量が多い）を用いたため，アクティブ法よりも濃

度が高めになった。その他の一致度の悪い地点で

も原因を探り各機関での精度管理が求められる。

H３PO４含浸パッシブはもっぱら NH３の捕集用で

あり，同様に FP法と N式パッシブ法のデータを

比較した。TEA含浸パッシブは NO２の他に SO２や

HClも捕集するが，NaNO２含浸パッシブに比べ

SO２や HClのブランク値が高く，NO２のみ，また，

（TEA＋PTIO）含浸パッシブは NOXのみ自動測定

データと比較した。これらの３種の含浸パッシブ

はアクティブ法と対比出来るデータが少ないので

全有効データについて比較し，図 5.2.4に示した。

NH３は FP法（Y）とパッシブ（X）の相関係数が０．６４７

で，回帰直線が Y＝０．６９X＋７２であり，NO２およ

び NOXはそれぞれ相関係数が０．６２４と０．７５７，回

帰直線が Y＝０．７４X＋２９１と Y＝１．２X－１１であっ

た。

多数の機関で実施され，アクティブ法では空気

吸引量，パッシブ法では気象要因などそれぞれに

誤差要因があるにもかかわらずおおむね一定の関

係が得られた。各機関において試薬，精製水，ガ

ラス器具，ピンセット等からの汚染，含浸ろ紙の

作製および保存管理，試料分析の際のイオンクロ

マトグラフの整備やクロマト解析上の波形処理等

の点検に注意を払い精度管理を行うことにより，

アクティブ法とパッシブ法の関係は改善されると

考える。
5.2.4 ブランク値と検出下限値

パッシブ法のろ紙ブランクは機関ごとに有効単

位面積当り，１日当りの捕集量（µmol�m２�day）

に変換し，対応するサンプリング速度（m�day）を

用いて大気濃度（nmol�m３）に換算した。検出下限
値を機関ごとのブランク値を大気中濃度に換算し

図 5.2.3 NaNO2含浸パッシブ法とアクティブ法との比較 図 5.2.4 H3PO4，TEA,（TEA&PTIO）含浸パッシブ法
とアクティブ法との比較
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た値の標準偏差の３倍と定義して表 5.2.3にまと

めた。平均の検出下限値は HNO３で０．６６nmol�m３，
SO２で１．１nmol�m３，O３で１１nmol�m３，HCl で７．０

nmol�m３，NH３で１０nmol�m３，NO２で１８nmol�m３，
NOxで１１nmol�m３であった。O３や NO２などは高

い値を示したが実際の大気濃度も他の成分よりも

高濃度であった。なお，機関により検出下限値の

濃度が高いところがあったが，その原因を追究し

て是正する努力が望まれる。
5.2.5 N式パッシブ法によるガス濃度

ガス成分の N式パッシブ法による測定結果を

付表 2.22および付表 2.23（次号）に示す。各地点

の年平均値は HNO３で３―３４nmol�m３，SO２で１１―

１５９nmol�m３，O３で４０３―２７１３nmol�m３，HClで９―

６４nmol�m３，NH３で２８―２４７nmol�m３，NO２で１２３―

１１４０nmol�m３，NOxで１６０―１４３４nmol�m３であり，
各ガス成分とも高濃度地点と低濃度地点とでおお

よそ１オーダーの違いがあった。

排出区分別平均濃度の季節変動を見るため，図

5.2.5に HNO３，SO２，O３および HClガス濃度につ

いて，区分別の中央値による経月変化を示す。

分析
機関

Polyamide NaNO２ H３PO４ TEA PTIO

HNO３ SO２ O３ HCl NH３ NO２ NOX

１ ０．１ ― ― ― ― ― ―

２ ０．３ ２．５ ６．３ ４．２ １８．８ １６．４ ２１．３

３ ０．８ ― ― ― ８．３ ― ―

４ ０．３ ０．０ ３．４ ８．９ ― ― ―

５ ０．２ ２．６ ３．８ ５．１ ― ― ―

６ ０．０ ０．０ ０．０ ９．１ ― ― ―

７ ４．６ ２．０ ３４．４ ４．６ ２０．８ ３７．０ ―

８ ０．２ ２．５ ２７．７ ８．０ ― ― ―

９ １．２ １．１ １１．７ ４．７ １．４ ３５．７ ―

１０ ０．１ ０．６ １．２ ２．１ ― １０．４ ―

１１ ０．６ ０．０ １．９ ０．６ ０．６ ７．３ ―

１２ １．１ １．８ １０．７ ４．４ ２５．６ ― ―

１３ ０．２ ０．２ ７．８ １．７ ― ― ―

１４ ０．５ １．４ ４．７ １．６ ２．０ １１．２ １６．５

１５ ０．０ ０．０ ３４．０ ４２．８ ― ― ―

１６ ０．４ ０．０ ４．１ ０．０ ２．２ ８．８ １１．１

表 5.2.3 N式パッシブ法の機関別検出下限値

図 5.2.5 N式パッシブ法による排出区分別 HNO3，SO2，O3および HClガス濃度の経月変化

（nmol�m３）

特 集１００

４４─ 全国環境研会誌



HNO３濃度は L（年平均値，２３nmol�m３），M（同，１２

nmol�m３），S（同，９nmol�m３）の順に低くなり，
いずれの区分も６～８月の夏季に高く，１１～１月

の冬季に低いという特徴を持っていた。SO２濃度

はL（年平均値，６５nmol�m３），M（同，５２nmol�m３），
S（同，３３nmol�m３）の順に低くなり，いずれの排
出区分も１～３月の冬季に高かった。一方，O３

濃度は L（年平均値，１００５nmol�m３），M（同，１８３６

nmol�m３），S（同，１５８０nmol�m３）で あ り，HNO３

や SO２とは違い Lが Mや Sよりも低濃度であっ

た。これは都市部の NO２などの大気汚染物質が

O３を消費するためと考えられた。また，いずれ

の区分も春季から夏季にかけてやや高い季節変動

が見られた。HCl濃度は L（年平均値，２７nmol�
m３），M（同，２１nmol�m３），S（同，２２nmol�m３）と
区分による濃度の違いは小さく，また，Lと M

では夏季に高く冬季に低い季節変動が見られたが

Sでは地点数が少なく検出下限値以下のデータも

多くそのような傾向は見られなかった。

N式パッシブ法の地点は全国一様に分布してい

るわけではないが，太平洋側，日本海側，瀬戸内

海沿岸の３地域に分類された。排出区分別同様

に，HNO３，SO２，O３および HClガス濃度につい

て，地域区分別の中央値による経月変化を図

5.2.6に示す。HNO３濃度は瀬戸内海沿岸（年平均

値，２２nmol�m３），太 平 洋 側（同，１７nmol�m３），
日本海側（同，１４nmol�m３）の順に低くなり，いず
れも夏季に高く，冬季に低かった。SO２濃度は太

平洋側（年平均値，７１nmol�m３），瀬戸内海沿岸
（同，５７nmol�m３），日本海側（同，４６nmol�m３）の
順に低かった。O３濃度は日本海側（年平均値，

２１４４nmol�m３），太 平 洋 側（同，１４９６nmol�m３），
瀬戸内海沿岸（同，９５８nmol�m３）の順に濃度が低
くなった。日本海側で４～５月に濃度レベルが違

うのはデータセットが２つしか無かったためと考

えられるが，いずれも特徴ある季節変動は示さな

かった。HCl濃度は太平洋側（年平均値，３１nmol

�m３）で４～９月に濃度が高かったが，日本海側
（同，２２nmol�m３），太平洋沿岸（同，２２nmol�m３）
では濃度変動が小さかった。

図 5.2.6 N式パッシブ法による地域区分別 HNO3，SO2，O3および HClガス濃度の経月変化
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5.3 粒子状成分濃度

フィルターパック（FP）法の F０（PTFEろ紙）で

捕集された粒子状物質の大気濃度について地域区

分，排出量区分による比較検討を行った。

前述（５．１．３）のとおり，Na＋は Mg２＋との相関お

よびその比からほぼ海塩由来であると考えられ

る。湿性沈着成分と同様に粒子状成分における

SO４２－および Ca２＋月平均濃度（年平均濃度）ついて

Na＋月平均濃度（年平均濃度）を基準に海塩組成比

から海塩由来分を算出し，その残りを非海塩成分

濃度とした。

なお，本調査で対象とした粒子・ガス状物質に

ついては，大気中およびろ紙上で以下の反応がよ

く知られている。

①硫酸塩は揮発性がそれほど高くないので粒子

として安定と考えられるが，NH４Cl，NH４NO３は

蒸気圧が高く昇華性であり，次の気（g）－固（s）解

離平衡が存在する。１２）

NH４Cl（s）�NH３（g）＋HCl（g） �
NH４NO３（s）�NH３（g）＋HNO３（g） �

また，NH４Cl，NH４NO３は，昇華性とともに潮解

性もあるのでこれらの解離平衡には温度だけでな

く湿度も影響する。

② NaClに HNO３が作用すると HClの揮散が生

じる。

NaCl（s）＋HNO３（g）→NaNO３（s）＋HCl（g） �
したがって，これらの物質の評価にあたっては気

温等の気象条件や他の物質濃度などを踏まえて，

粒子，ガスの両方の挙動について考慮する必要が

ある。
5.3.1 各地点の年平均濃度等

測定期間の適合度および流量変動の基準を満た

し，定量下限値以下は「０」とした有効月平均値

から年平均値を求めた。年平均値の範囲は表

5.3.1のとおりである。

SO４２－の年平均値は喜入（６８．９nmol�m３）で最高
となり，次いで広島安佐南（５７．４nmol�m３），太宰
府（５７．２nmol�m３）と九州および中国地方で高濃度
となった。最低となったのは母子里（２１．２nmol�
m３）であり，次いで札幌白石（２６．９nmol�m３）で低
濃度となった。有効月平均値の最高値は３月に喜

入（１１８nmol�m３）で観測された。
NO３－の年平均値は前橋（８６．４nmol�m３）で最高，

次いで騎西（７１．９nmol�m３）が高濃度となり関東地
方の首都圏郊外の地点で高濃度となった。低濃度

となったのは札幌白石（６．５０nmol�m３），母子里
（７．２６nmol�m３），伊 自 良 湖（７．９２nmol�m３）だ っ
た。有効月平均値の最高値は４月に徳島（１６８nmol

�m３）で観測された。
NH４＋の年平均値は，前橋（１３４nmol�m３），騎西

（１２９nmol�m３），大阪（１１８nmol�m３）で高濃度にな
り，利尻（２６．０nmol�m３），母子里（３６．９nmol�m３）
で低濃度だった。有効月平均値の最高値は２月に

騎西（１７６nmol�m３）で観測された。
Cl－の年平均値は新潟小新（８９．６nmol�m３），利
尻（６５．９nmol�m３）で高く，伊自良湖（１．６０nmol�
m３），香北（３．６８nmol�m３）で低かった。有効月平
均値の最高値は１２月に新潟小新（２２５nmol�m３）で
観測された。

Na＋の年平均値は新潟小新（１０２nmol�m３），松
江（８４．７nmol�m３），利尻（８０．６nmol�m３）で高く，
Cl－が高濃度となった地点と似ていることから海

塩の強い影響が考えられる。札幌白石（７．８８nmol

�m３），伊自良湖（１０．６nmol�m３），長野（１２．３nmol

�m３）では低かった。有効月平均値の最高値は１２
月に新潟小新（２０７nmol�m３）で観測された。

Mg２＋の年平均値は新潟小新（１１．９nmol�m３），
松江（１０．５nmol�m３）で高く，札幌白石（０．９１nmol

�m３），伊自良湖（１．８４nmol�m３），長野（１．８６nmol

�m３）で低かった。Cl－，Na＋と同様，Mg２＋の高濃

度地点は海塩の影響が大きかったと思われた。有

効月平均値の最高値は１２月に新潟小新（２３．６nmol

�m３）で観測された。
Ca２＋の年平均値は奈良（２０．５nmol�m３），松江

（１６．０nmol�m３）で 高 く，札 幌 白 石（１．７６nmol�

表 5.3.1 年平均濃度の範囲

項目 最高濃度（地点） 最低濃度（地点）

SO４
２－ ６８．９（喜入） ２１．２ （母子里）

nss―SO４
２－ ６４．９（喜入） ２０．２ （母子里）

NO３
－ ８６．４（前橋） ６．５０ （札幌白石）

Cl－ ８９．６（新潟小新） １．６０ （伊自良湖）

Na＋ １０２ （新潟小新） ７．８８ （札幌白石）

K＋ ８．７０（喜入） ２．２６ （札幌白石）

Ca２＋ ２０．５（奈良） １．７６ （札幌白石）

nss―Ca２＋ １９．７（奈良） １．５８ （札幌白石）

Mg２＋ １１．９（新潟小新） ０．９０６（札幌白石）

NH４
＋ １３４ （前橋） ２６．０ （利尻）
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m３），母子里（２．１６nmol�m３）で低かった。有効月
平均値の最高値は９月に松江（３７．６nmol�m３）で観
測された。

K＋の年平均値は喜入（８．７０nmol�m３），徳島
（７．５１nmol�m３），太 宰 府（７．２４nmol�m３），松 江
（７．０８nmol�m３）で 高 く，札 幌 白 石（２．２６nmol�

m３），母子里（２．４６nmol�m３）で低かった。有効月
平均値の最高値は１２月に喜入（１５．９nmol�m３）で観
測された。

5.3.2 地域区分，排出量区分別年平均値

各地点の年平均濃度を地域区分ごとに算術平均

し，当量濃度組成を比較した（図 5.3.1）。粒子成

分の当量濃度の合計値は東シナ海沿岸がもっとも

大きく，太平洋側，瀬戸内海沿岸，日本海側の順

だった。

陰イオンは，東シナ海沿岸は SO４２－，太平洋側

は NO３－，日本海側は Cl－が占める割合が他の地

域区分に比べて高かった。陽イオンはほとんどの

地域区分で NH４＋の占める割合が高く，特に太平

洋側と瀬戸内海沿岸は５０％を超えた。日本海側と

東シナ海沿岸は Na＋の比率が他の地域区分より

高く海塩の影響を強く受けていると思われる。

また，各地点の年平均値を排出量区分ごとに算

術平均し，当量濃度組成を比較した（図 5.3.2）。

各粒子成分の当量濃度の合計値は，排出量区分 L，

M，Sの順となったが，Lと Mの差は小さく，S

は L，Mの７割程度であった。Sは L，Mより

SO４２－，NO３－，NH４＋濃度が小さく，陽イオンは

NH４＋を除く項目の L，Mと Sの差は小さかった。
5.3.3 地域区分，排出量区分別経月変化

地域区分別の算術平均濃度の経月変化を図

5.3.3に示す。SO４２－および Ca２＋については，nss

―SO４２－，nss―Ca２＋について示した。東シナ海沿岸

９月の平均値は適合度を満たしていないため除外

した。

nss―SO４２－濃度は東シナ海沿岸で１０月以降，他

地域と著しく異なった挙動を示した。測定期間の

適合度および流量変動の基準を満たす地点は，東

シナ海沿岸は喜入と太宰府の２地点であり，１０月

以降喜入で高濃度となったためこのようなパター

ンとなっている。喜入で１０月以降に高濃度となっ

た原因としては，主風向の変化により桜島火山の

影響を強く受けるようになったことが考えられ

る。同時期に NH４＋濃度も上昇しており，おもに

NH４＋塩が生成されたと思われる。東シナ海沿岸

を除く地域区分間の差は小さく，６月頃に高濃度

となり，１０～１月に低濃度となった。

NO３－濃度は全体的に夏季に低く，２～５月に

高くなった。高温時には式�によりろ紙上で捕集
された粒子の揮発の影響が大きくなったことや，

大気中に HNO３として存在する割合が高くなった

ためと思われる。地域区分別では春季から夏季に

かけては太平洋側と瀬戸内海沿岸で高くなり，冬

季は東シナ海沿岸，太平洋側，瀬戸内海沿岸が同

程度で推移した。日本海側は他の地域区分に比べ

て低濃度で推移した。

Cl－と Na＋濃度は４月から８月までは地域区分

図 5.3.1 地域区分別年平均当量濃度組成

図 5.3.2 排出量区分別年平均当量濃度組成

（－）：陰イオン，（＋）陽イオン
ALL：全国，L：大，M：中，S：小
各地点の算術平均値，数字は地点数（－）：陰イオン，（＋）陽イオン

P：太平洋側，J：日本海側，
I：瀬戸内海沿岸，E：東シナ海沿岸
各地点の算術平均値，数字は地点数
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による差が小さく，９月以降に地域区分間の差が

大きくなった。Cl－濃度は夏季に低く冬季に高い

傾向を示し，式��の反応の影響も考えられた。
地域区分別では日本海側で高く，太平洋側で低

い。Cl－と Na＋濃度の推移はかならずしも一致せ

ず，夏季は特に Cl－�Na＋濃度比が低下する傾向

がみられた。

NH４＋は，式��に示した反応に関係するが
NO３－，Cl－のような夏季に明らかに低濃度となる

傾向は示さなかった。これは，夏季は nss―SO４２－

濃度が高くなっており，硫酸塩粒子として存在す

る NH４＋が多いためと思われる。地域区分別にみ

ると，日本海側は低濃度で推移した。東シナ海沿

岸は SO４２－濃度等が上昇した１０月以降上昇した。

nss―Ca２＋濃度は４月から８月までは地域区分に

よる差が小さいが，９月以降に地域区分間の差が

大きくなり，東シナ海沿岸，瀬戸内海沿岸は高濃

度，日本海側は低濃度で推移した。全地域区分で

２～３月に高濃度となった原因として，例年，同

時期は黄砂が飛来することが多いため，土壌粒子

の輸送現象の影響が考えられる。

K＋は，東シナ海沿岸以外は，地域区分による

違いや季節変動は小さく，Mg２＋は Na＋の挙動と

似ていた。

主な項目の排出量区分別の算術平均濃度の経月

変化を図 5.3.4に示す。

nss―SO４２－，NO３－，NH４＋，nss―Ca２＋濃度は，排

出量区分 L，Mの差は小さく，Sは L，Mに比べ

て低濃度で推移した。NO３－濃度や nss―Ca２＋濃度

は Sで季節変動が小さかった。

Cl－と Na＋濃度は全体的に排出量区分による差

は小さかったが，１２月から２月までは差が大きく

なった。式�等により Cl－塩が粒子で存在しやす

い冬季は，焼却炉など人為的発生源の寄与の差が

図 5.3.3 地域区分別年平均濃度の経月変化

：全国平均（２８地点），△：太平洋側（P，７地点），日本海側（J，１３地点），○：瀬戸内海沿岸（I，６地点）
●：東シナ海沿岸（E，２地点），各地点の算術平均値
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現れたと推察された。
5.3.4 Na+濃度と Cl－濃度の関係

Na＋は Mg２＋との相関およびその比からほぼ海

塩由来であると考えられる。Na＋，Cl－，HClの

すべてが測定期間の適合度および流量変動の基準

を満たし，かつ定量下限値より大きい月平均値（n

＝３２８）について，原点を通る直線の傾きから Na＋

と Cl－および Na＋と Cl－・HCl濃度の和（T－Cl－）

の濃度比を求めた。Cl－�Na＋濃度比は０．７２１で海

塩の１．１８１３）よりかなり小さいが，T－Cl－�Na＋濃

度比は１．１６と海塩の組成比とほぼ同等の値となっ

た（図 5.3.5）。また，Na＋，Cl－，HCl，HNO３のす

べてが測定期間の適合度および流量変動の基準を

満たし，かつ定量下限値より大きい月平均値（n

＝２９５）について，HNO３濃度と粒子の Cl－�Na＋濃

度比の関係をみるとばらつきは大きいが，HNO３

図 5.3.4 排出量区分別年平均濃度の経月変化

図 5.3.5 Na+粒子濃度と Cl－粒子濃度および T―Cl－濃
度の関係

T―Cl－濃度は Cl－粒子濃度と HCl濃度の総和

：全国平均（２８地点），●：排出量区分 L（１１地点），○：排出量区分 M（１３地点），▲：排出量区分 S（４地点）
各地点の算術平均値
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濃度が高いほど Cl－�Na＋比が小さくなる傾向が

みられた。（図 5.3.6）

以上のことから，式�の反応などにより海塩由
来の NaClからかなりの量の Cl－が揮散している

可能性が示唆された。
5.4 ガス状成分濃度

5.4.1 フィルターパック法による HNO3，SO2，HCl

および NH3

５．４．１．１ 測定結果の概要
FP法によるガス状物質（HNO３，SO２，HClおよ

び NH３）の月平均濃度および年平均濃度の測定結

果をまとめて付表 2.1～付表 2.15に示す。

表 5.4.1.1に測定結果の概要を示す。中央値は

月平均，年平均共に，NH３＞SO２＞HCl＞HNO３の

順に高かった。最高値は月平均値では NH３＞SO２

＞HNO３＞HClの順に，年平均値では NH３＞SO２＞

HCl＞HNO３の順に高かった。地点別に見ると

HNO３は騎西，SO２は神戸須磨，NH３は前橋が月平

均，年平均共に最高値を，HClは豊橋（月平均），

喜入（年平均）がそれぞれ最高値を記録した。

５．４．１．２ 地域別および排出量別の年平均値
各地点の年平均濃度を地域別に算術平均し組成

の比較を行った。図 5.4.1.1に示すように地域区

分は P：太平洋側，J：日本海側，I：瀬戸内海沿

岸，E：東シナ海沿岸，All：全国で，（）内の数字

は各地域の地点数である。

全国の平均値でみると，酸性ガスでは SO２＞

HCl＞HNO３の順に高かった。一方塩基性の NH３

は１４０．４nmol�m３で全酸性ガスの１０７．０nmol�m３よ
り１．３１倍多かった。

Eは大宰府と喜入の２地点のみの平均値であ

り，また喜入は後述するようにいずれのガス成分

でも他地点と異なる高濃度の出現パターンが観測

され，Eでの平均値がこの地域全体の濃度レベル

を必ずしも反映したものでないと考えられる。E

を除外した３地域について全酸性ガスは I＞P＞J

の順に高い。また全酸性ガスに対する NH３の比は

P（２．１３）＞I（１．０７）＝J（１．０７）となり，I，Jがほぼ

等モル比であるのに対して，Pでは NH３が全酸性

ガスに対してモル比で２倍も存在していることに

なる。

同様に図 5.4.1.2に示すように，年平均値の排

出量別平均値の比較を行った。排出量区分は L：

大，M：中，S：小，All：全国平均で，（）内の数

字は各区分の地点数である。酸性ガスについてみ

るといずれの成分も，L＞M＞Sの傾向が見られ

た。ただし Lと Mの差は小さい。NH３は M，Lほ

ぼ同レベルであるが若干 Mが高く，Sは M，Lの

約半分程度である。全酸性ガスに対する NH３の比

を比較すると，S（１．４６）≒M（１．４２）＞L（１．１７）とな

り，いずれの地域でも地域的な区分で見られたよ

うな大きな差はなかった。

５．４．１．３ 地域別経月変化
各ガス成分について，２８地点を地域別に分け，

図 5.4.1.3（HNO３），図 5.4.1.4（SO２），図 5.4.1.5

（HCl）および図 5.4.1.6（NH３）にそれぞれの経月変

化を示した。各図にある最下段の図は，地域別平

図 5.3.6 HNO3濃度と粒子中の Cl－�Na+比の関係

中央値 最高値

月平均
HNO３ １２．９ １１１．５（騎西８月）

SO２ ４９．０ ３９９．０（神戸２月）

HCl ２２．６ １００．９（豊橋５月）

NH３ １２３．５ ７０２．６（前橋８月）

年平均
HNO３ ２０．８ ５３．５（騎西）

SO２ ５０．８ １８１．６（神戸）

HCl ２３．２ ６０．７（喜入）

NH３ １１０．３ ５４０．０（前橋）

表 5.4.1.1 FP法によるガス状物質測定結果の概要
（nmol/m3）
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均値を月ごとに求めて各成分の経月変化を示し

た。

a）HNO３

全地点の経月変化を A， B， Cの３つのパター

ンに大別した。Aのパターンは全２８地点のうち２４

地点（８６％）で最も多く見られ，４～１０月に高濃

度，１１～３月に低濃度を示した。ただし高濃度の

期間中，７月にほとんどの地点で若干低濃度（極

小値）を示した。Bのパターンは年間を通じて低

濃度（約１０nmol�m３未満）が続き，Aのような濃度

の変化がなく札幌北，母子里，香北の３地点で見

られた。Cのパターンは A，Bとは全く異なり，１０

～３月に高濃度を示し，喜入の１地点のみで見ら

れた。

Aのパターンは Bの３地点と例外の喜入を除く

全ての地点で見られる支配的パターンとなってい

るため，地域別平均値（図 5.4.1.3最下段）の経月

変化を見ても，Allを含め P，J，I，いずれの地域

も Aのパターンを示す。４～１０月に特に高い濃

度を示したのは前橋，騎西，豊橋，徳島，大阪な

ど P，Iの地域で見られた。このような高濃度を

示す地点でも冬季には１例（福井の１月）を除く

と，いずれも１０nmol�m３以下に落ちることが
HNO３の最も特徴的なパターンと考えられる。

前章５．３で述べたように，HNO３は HClと同様，

大気中で NH３との間で，ガス（高温時）―粒子（低

温時）間の�，�式のような可逆平衡の関係を持
つこと，また�式のように NaClに HNO３が作用

すると HClの揮散が生じることが知られている。

大気中でのこのような現象は，本調査のような

FP法ではサンプリングアーティファクトの問題

を引き起こす原因ともなり，上述の�～�式のよ

うな反応が F０上でも起こっている可能性が考え

られる。

今回 Aのパターンが支配的であることが明ら

かになったが，この結果は�式が支配的であると
いうことで説明がつくように思われるが，詳細に

ついては関与する粒子成分，温度，湿度等の関係

を含めた解析が必要と考えられる。

一方，アーティファクトがどの程度寄与してい

るかについては今回の調査結果だけからでは不明

であるが，硝酸塩の沈着量を問題にする場合，

アーティファクトの寄与についての何らかの評価

も必要になってくると考えられる。

Bのパターンでは年間を通じて低濃度が続く

が，可逆平衡説から考えて，HNO３は低濃度でも，

粒子の状態で存在している可能性も考えられる。

粒子状 NO３－濃度（nmol�m３）を調べた結果，札幌
北は１２．２（夏季平均値），３１．９（冬季平均値）でこの

時のガス状 HNO３の３．６倍（夏季），４５．６倍（冬季）

であり，気温が上がるなどの気象条件が整えば

HNO３濃度を高める潜在能力を有していると考え

られる。一方，母子里の粒子状硝酸塩濃度は３．４

（夏季平均値），９．９（冬季平均値）でガス状と比べ

ると冬季は２４．８倍あるが，夏季は１．５倍程度であ

り，ガス，粒子ともに硝酸塩に関して低濃度地点

と考えられる。同様に香北の場合も粒子状硝酸は

ガス状の０．５倍（夏季），２．３倍（冬季）程度で硝酸塩

に関して低濃度地点と考えられた。

Cの喜入のパターンについては，桜島の影響と

思われる SO２や SO４２－とよく似た経月変化をして

いる。今回得られたデータだけでは高濃度の原因

は不明であるが，今後，時間分解能を高めた測定

を行うなど，詳細な濃度と気流の関係を調べるこ

とも必要と思われる。

図 5.4.1.1 地域別の年平均値
（各地点の年平均値の算術平均）

図 5.4.1.2 排出量別の年平均値
（各地点の年平均値の算術平均）
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b）SO２

全地点の月年変化を A, B, Cの３つのパターン

に大別した。Aのパターンは２８地点中２３地点

（８２％）と最も多く見られる。１年を通じて約１００

nmol�m３以下のレベルで，春季，冬季に若干上昇
するものの大きな変動は見られない。Bのパター

ンは４月から１０月ころまでは約１００nmol�m３以下
の低濃度だが，１１月頃から上昇して冬季に１５０か

図 5.4.1.3 HNO3の地域別経月変化 図 5.4.1.4 SO2の地域別経月変化
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ら４００nmol�m３の高濃度に達するケースで，札幌
北，札幌白石，神戸須磨，徳島の４地点である。

Cのパターンは A，Bのいずれとも違い，１０月か

ら冬季にかけて２００～３００nmol�m３の高濃度が続

き，喜入の１地点のみで見られたが，気流の流れ

から噴火している桜島の影響と考えられる。

地域別に見ると，P地域では全ての地点で Aの

パターンを示した。豊橋，名古屋緑が比較的高濃

図 5.4.1.5 HClの地域別経月変化 図 5.4.1.6 NH3の地域別経月変化
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度，香北，伊自良湖が特に低濃度である。J地域

では Bの，札幌北，札幌白石以外全て Aのパター

ンで金沢，福井，松江が比較的高濃度，利尻，母

子里が特に低濃度である。I地域では二つの Bの

パターンが見られた。神戸須磨では秋季から冬季

にかけて高濃度を示し最高値は３９９．０nmol�m３で
あった。この季節変化はこれまでの傾向（春季，夏

季に高濃度）１）とも異なり原因は不明である。徳

島では冬季に約１２０～１５０nmol�m３の高濃度が続い
た。E地域の喜入については HNO３と同様，桜島

の影響と考えられた。

地域別平均経月変化（図 5.4.1.4最下段）におい

て，喜入や神戸須磨のような高濃度を記録した地

点を除く P，Jの地域では，夏季に低濃度で春季，

秋季に若干高濃度を示すが，全体的には１年を通

じて大きな変動がなく，このようなパターンが

SO２の一般的なパターンと考えられた。

c）HCl

全地点の経月変化を A, B, Cの３つのパターン

に大別した。Aのパターンについては HNO３で見

られたような明快なパターンは見られないが，

HNO３と類似したパターンが多くの地点で認めら

れたので，この成分についてもパターン化を試み

た。

Aのパターンは 春季，秋季の二山型で，類似

性の乏しいものも含めて２７地点中２５地点（９３％）で

見られた。冬季に低濃度（極小値）があるが，夏季

（大抵７月）にも若干極小値がみられる。この小さ

い極小値がみられることも含め前述の HNO３の A

と良く似たパターンといえる。Bのパターンは年

間を通じて低濃度（約１０nmol�m３未満）が続き，A

のような濃度の変化がないパターンであり，母子

里の１地点で見られた。Cのパターンは喜入の１

地点のみで見られ，HNO３と同様，桜島の影響と

思われる SO２や SO４２－とよく似た経月変化をして

いる。しかし今回得たデータだけでは高濃度の原

因は不明である。

地域別に見ると，Pや I地域では，豊橋，騎西，

神戸須磨のような高濃度の地点から香北，伊自良

湖，広島安佐南のような低濃度の地点まで濃度レ

ベルの大きく異なる地点がそれぞれの地域に含ま

れている。一方，J地域では，５０nmol�m３を若干
超える札幌白石，新潟小新，小杉の３地点以外の

１０地点は，全て４０nmol�m３以下の地点である。
地域別平均経月変化（図 5.4.1.5最下段）を見る

と，喜入１地点の Eを除くと，P，J，Iともに濃

度の変化は緩やかであるがいずれも Aのパター

ンを示す。これらのパターンを HNO３の地域別平

均経月変化（図 5.4.1.3最下段）と比較すると，濃

度レベルの違いはあるものの，All，Jなどのよう

に両成分が比較的よく似たパターンを示している

ことがわかる。

全体を通して，HClは HNO３にみられたほど顕

著な特徴はないが，全体的に HNO３の Aのパター

ンと似た経月変化がほとんどの地点で見られた。

NH３と反応して粒子を形成し，ガス―粒子間の可

逆平衡の関係を持つという点で HNO３と HClは共

通点があるが，上述の経月変化の類似性は，２成

分間にある可逆平衡という共通性が反映した結果

と考えられる。

HNO３と HClの経月変化で最も異なるところ

は，HNO３では夏季，かなり高濃度を示す場合で

も，冬季にはいずれの地点でも１０nmol�m３以下の
濃度レベルに急激に低下する。一方 HClでは冬

季における濃度の低下が小さく，結果として年間

を通じての変化が緩やかである。冬季に HCl＞

HNO３の傾向が見られる原因として，�式の HNO３

と NaCl粒子との反応による結果である可能性が

考えられるが，これは冬季に NaCl粒子が増加す

るという結果（前章５．３．４）と矛盾するものでない。

ただしこのような反応が大気中かろ紙上かいずれ

の場所で起こっているかは不明である。

d）NH３

NH３の経月変化は HClと比較的類似したパター

ンに分けられると考え３つのパターンに大別し

た。Aのパターンは HClと同様，春季，秋季の二

山型で類似性の乏しいものも含めて２８地点中２６地

点がこれに属する。Bのパターンは年間を通じて

低濃度（約３５nmol�m３未満）が続き，Aのような濃

度の変化がないパターンで，利尻の１地点で見ら

れた。Cのパターンは喜入の１地点のみで見ら

れ，濃度レベルは低いものの，SO２，SO４２－，

HNO３，HClと類似のパターンを示した。

地域別に見ると，P地域では伊自良湖，海南の

ような低濃度の地点はあるものの特に高い前橋や

豊橋のような高濃度の地点も含まれていて地点間

特 集１１０
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の濃度差が大きい。J地域では１３地点のすべてが

０～２００nmol�m３の，I地域では６地点のすべてが

７０～２８５nmol�m３の範囲内の濃度で地点間の差が
少ない。

地域別平均経月変化（図 5.4.1.5最下段）で見て

も分かるように，濃度レベルの差はあるものの

All, P, J, Iのいずれの地域区分でも，HNO３，HCl

の地域別平均経月変化（図 5.4.1.3，図 5.4.1.5の

最下段）は互いによく似たパターンを示す。これ

は HClで述べたと同様，NH３を含めたガス―粒子

間の可逆平衡の関係を反映した結果と考えられ

る。
5.4.2 O式パッシブ法による SO2および NH3

５．４．２．１ 測定結果の概要
O式パッシブ法で得られた３７地点におけるガス

状物質（SO２および NH３）の月別測定結果をまとめ

て付表 2.16，2.17に示す。

表 5.4.2.1に測定結果の概要を示す。中央値は

月平均，年平均ともに，NH３＞SO２であり，月平均

値の最高値は SO２≒NH３，年平均値の場合は NH３

＞SO２であった。地点別に見ると SO２は札幌白石

が月平均の最高値（６．３６ppb）と年平均の最高値

（２．３７ppb）を，NH３は熊本が月平均の最高値（６．１６

ppb）と年平均の最高値（４．６５ppb）を記録した。

５．４．２．２ 地域別および排出量別の年平均値
各地点の年平均濃度を地域区分別に算術平均し

図 5.4.2.1に示す。地域区分は P：太平洋側，J：

日本海側，I：瀬戸内海沿岸，E：東シナ海沿岸，

All：全国で，（）内の数字は各地域の地点数であ

る。

全国の平均値でみると，NH３は１．４３ppbで SO２

の３．４倍も多い。４地域の平均値を比較すると，

SO２＋NH３は P（１５地点）＞E（２地点）＞I（２地点）＞

J（１８地点）の順に高く，特に NH３は Jの０．８５ppb

に比べて，Eは２．７６，Pは１．９１，Iは１．７０ppbと J

の２倍以上高くなる傾向が見られた。

同様に図 5.4.2.2示すように，年平均値の排出

量別平均値の比較を行った。排出量区分は L：大，

M：中，S：小，All：全国である。SO２，NH３共に

L＞M＞Sの傾向が見られた。

５．４．２．３ 地域別経月変化
両成分について，３７地点を地域別に分け，図

5.4.2.3（SO２），図5.4.2.4（NH３）にそれぞれの経月変

化を示した。各図にある最下段の図は，地域別平均

値を月ごとに求めて各成分の経月変化を示した。

a）SO２

全地点の経月変化を A, B, Cの３つのパターン

に大別した。Aは春季に若干上昇するものの１年

を通じて約１ppb以下のレベルで大きな変動は見

られないパターンで３７地点中２９地点（７８％）と最も

多く見られた。Bは春季，夏季は低く冬季に２

ppb以上の高濃度を記録するパターンで３７地点中

７地点（１９％）で見られた。Cは A，B以外のパ

ターンで８，９，１２月に２ppb以上の濃度を示し

名古屋緑の１地点のみであった。

地域別に見ると Pでは B（仙台幸町），C（名古

屋緑）を示す各１地点を除く５地点で Aを示し

た。J地域では Bが４地点（利尻，札幌北，札幌

白石，札幌北）で観測されたが全て北海道の地点

であった。４点以外の９地点は Aを示した。I地

域では２地点とも A，E地域では熊本：B，阿蘇：

Aであった。

地域別平均経月変化（図 5.4.2.3最下段）が示す

ように，いずれの地域でも４月～１１月では０．５ppb

以下の低濃度で推移するが，１２月～３月に１ppb

近くになる。全体の７８％を占める Aでは１２月～

３月に濃度の上昇はないが，平均経月変化では，

この期間，高濃度を示す Bの７地点に平均値が

引き上げられて濃度の上昇が見られた。

b）NH３

NH３の経月変化については，特に図 5.4.2.4の

P（最上段の図）で示されるように，経月変化のパ

ターンがまちまちでありパターン化は行わなかっ

最低値 中央値 最高値

月平均
SO２ ０ ０．１８ ６．３６

（札幌白石１月）

NH３ ０ １．１３ ６．１６
（熊本１月）

年平均
SO２ ０ ０．２５ ２．３７

（札幌白石）

NH３ ０．２４
（札幌南）

１．１４ ４．６５
（熊本）

表 5.4.2.1 O式パッシブ法によるガス状物質の測定
結果の概要（ppb）
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た。地域別にみると，Pでは青森名川，宮城大和，

八幡平など比較的高濃度（＞４ppb）を示す地点か

ら，福島天栄などの低濃度（年平均０．２ppb，最高

０．６ppb）の地点まで，地点間の濃度レベルの差が

大きかった。一方 Jでは，札幌北（年間を通じて

４ppb程度の高濃度が続く）を除くと，１７地点の

すべてが０～２ppbの範囲内で推移し地点間の差

が少なかった。Iでは神戸須磨（３～４ppb），E

では熊本（５～６ppb）が高濃度を示した。

地域別平均経月変化（図 5.4.2.4最下段）を見る

と，Eを除くいずれの地域でも変化に若干の違い

はあるものの，年間を通じて１～３ppbの低濃度

で推移した。

５．４．２．４ FP法との比較
SO２，NH３について FP法と O式パッシブ法の

同時測定を行ったのは，北海道（利尻，母子里，札

幌北，札幌白石）４地点と青森雲谷，名古屋緑，神

戸須磨，広島安佐南，太宰府の合計９地点であっ

た。両方法で得た濃度の地点別の経月変化につい

て，SO２は図 5.4.2.5，NH３は図 5.4.2.6に示し，ま

た両方法で得た全データの散布図を SO２は図

5.4.2.7，NH３は図 5.4.2.8に示した。ただし全地

点のデータ数は SO２が１００で NH３が９９であった。

a）SO２

経月変化について見ると，利尻，母子里，札幌

白石，名古屋緑の一部の期間で互いに比較的近い

濃度関係が見られた。しかし全体に O式パッシ

ブ法が FP法に比べ低濃度を示す場合が多い。特

に神戸須磨では年間を通じて差は大きく，１２月～

２月には２５０～３５０nmol�m３にもなった。
散布図を見ると，相関係数は０．４０７でやや相関

関係が認められた。札幌白石のように，１：１ラ

インより上に分布しているものもあるが，かなり

のデータがこのラインより下に分布しており，FP

法＞O式パッシブ法となる傾向の強いことが示さ

れた。

図 5.4.2.5には札幌北，神戸須磨，広島安佐南，

太宰府の４地点ではあるが，SO２の常時監視の自

動測定データも同時にプロットした。自動と FP

法が年間を通じて最も１：１に近い濃度で推移し

たのは広島安佐南であるが，神戸須磨や札幌北の

春季，夏季でも比較的よく似た変動を示した。し

かし１０～３月の期間で，神戸須磨では FP法≫自

動，太宰府では自動≫FP法と全く逆のズレが

あった。３方法を比較したこれらの限られたデー

タで見る限り，太宰府を除くと，自動≧４段ろ紙

≫O式パッシブ法となり，O式パッシブ法が他の

２法より低めの値となる傾向の強いことが示され

た。このような傾向が続く限り，O式パッシブ法

による SO２の測定条件に何らのかの問題点のある

ことも考えられる。従ってこのような地点では今

後，測定条件を変更する（抽出液量を減らす，あ

るいはサンプリング時間を増やすなど）ことも必

要と考えられる。

b）NH３

図 5.4.2.6に示されるように FP法と O式パッ

シブ法の間で比較的近い経月変化が見られるの

は，利尻，母子里，神戸須磨の１０～３月で，これ

らの他はほとんど FP法≫O式パッシブ法で，特

に５地点（札幌北，札幌白石，名古屋緑，神戸須

磨，広島）で春季，夏季の大きいズレがみられた。

これらのズレの季節的パターンはその地点の SO２

には見られない傾向である。

しかし全データの散布図（図 5.4.2.8）を見ると，

相関係数０．７００でかなりの相関関係が認められた。

SO２の場合ほどではないが NH３でもかなりのデー

図 5.4.2.1 地域別年度平均値
（各地点の年度平均値の算術平均）

図 5.4.2.2 排出量別年度平均値
（各地点の年度平均値の算術平均）
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タが１：１ラインより下に分布しており，原点を

通る回帰直線の勾配は０．５６７で FP法＞O式パッ

シブ法の傾向が強い。

このように NH３についても O式パッシブ法が

低目に出る傾向が強く，SO２と同様，測定条件の

変更も検討する必要があると考えられる。今回の

経月変化の傾向を見る限り，NH３，SO２に見られ

る FP法と O式パッシブ法とのズレの関係に共通

性は認められなかった。今後次年度のデータも合

わせた解析が期待される。

図 5.4.2.4 NH3の地域別経月変化

図 5.4.2.3 SO2の地域別経月変化
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図 5.4.2.5 FP法とO式パッシブ法の比較（SO2 nmol�m3）
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図 5.4.2.6 FP法とO式パッシブ法の比較（NH3 nmol�m3）
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5.4.3 O式パッシブ法による NO2，NO，NOX および O3

O式パッシブ法では，FP法では測定できない

二酸化窒素（NO２），一酸化窒素（NO），オゾン(O３）

の測定を行っている。ここでは O式パッシブ法

による測定結果について報告する。なお，NOは

窒素酸化物（NOX）から NO２を差し引いたものとし

て算出している。測定濃度の概要を表 5.4.3.1に，

年平均濃度を図 5.4.3.1に，NO２，NO，NOXおよ

び O３濃度の経月変動をそれぞれ図 5.4.3.2～5に

示す。また月別測定結果を付表 2.18～21に示す。

５．４．３．１ 測定結果の概要
（１）NO２

月最高濃度および年平均最高濃度は神戸須磨で

観測された。また排出量区分では主に Lで濃度が

高いが，一部 M（都市住宅地も含まれる）でも高

かった。北海道では夏に濃度が低く，春および秋

に高い場合が多く，神戸須磨でも同様であった。

他の地域では春および夏に濃度が高い場合が多

かった。

（２）NO

月最高濃度は札幌北で，年平均最高濃度は新潟

上山で観測された。地域区分では主に Lで高い

が，一部 M（札幌北），S（阿蘇）でも高かった。阿

蘇で濃度が高かった月は西よりの風が多かった月

であり，熊本市の影響も考えられる。秋～冬に濃

度が高い場合が多くみられた。

（３）NOX

月最高濃度および年平均最高濃度は名古屋緑で

観測された。NO２および NOと同様に，地域区分

では主に Lで高いが，一部 M（都市住宅地も含ま

れる），S（阿蘇）でも高かった。札幌市内３地点お

よび名古屋などでは秋～冬に，新潟県内３地点，

図 5.4.2.7 FP法とO式パッシブ法の関係 （SO2） 図 5.4.2.8 FP法とO式パッシブ法の関係 （NH3）

NO２ NO NOX O３
月最高濃度 ５９．１（神戸須磨２月） ３０．０（札幌北１月）５１．６（名古屋１１月）８４．９（青森雲谷１月）
月最低濃度 ND（利尻７月，母子里７月など）ND（利尻４月，６月など） ND（利尻４月） ８．０（宮城丸森９月）
中央値 ３．４ １．７ ４．７ ２８．０
年平均最高濃度３２．６（神戸須磨） １６．５（新潟上山） ３４．７（名古屋） ５３．０（八幡平）
年平均最低濃度０．３（利尻） ０．２（八幡平） ０．７（八幡平） １９．６（仙台幸町）
中央値 ３．１ １．６ ４．５ ２９．９

表 5.4.3.1 O式パッシブ法に NO2，NO, NOX等および O3濃度測定値概要

単位：ppb
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郡山朝日および小名浜などでは秋に濃度が高く，

仙台根白石および青森名川などでは春～夏に濃度

が高かった。

（４）O３
月最高濃度は青森雲谷で，年平均最高濃度は八

幡平で観測された。地域区分では主に Sで高く，

一部 M（郡山堀口）でも高かった。いずれも春に

高く，夏に低い傾向の場合が多かったが，名古屋，

小名浜および熊本のように８～１０月にかけて小さ

なピークが見られる場合があった。

５．４．３．２ 自動測定装置と O式パッシブ法に
よる測定結果の比較

自動測定装置による月平均濃度（Auto濃度）と

O式パッシブ法による測定結果の比較を図

5.4.3.6に示す。Auto濃度が高めの傾向が認めら

れた。特に NO２ではその傾向が顕著であった。

NO２で Auto濃度がより高い場合（右下）は冬に，

Auto濃度と比較的よく合致する場合は５－７月

の場合が認められ，今後の検討課題である。また，

O３の場合は，Auto濃度は Ox濃度である。しか

し，O式パッシブ法による濃度が高い場合があ

り，過大評価傾向にあり，それらは夏場にみられ

る傾向にあった。
5.5 乾性沈着量

5.5.1 乾性沈着推計ファイル Ver．2について

大気汚染物質の重要な沈着過程である乾性沈着

量を求める方法として，気象データ，土地利用お

よび観測条件などから沈着速度を求めるインファ

レンシャル法がある。このモデルは以下の式で表

される。

F＝Vd×C（z）

F：沈着面への沈着物質のフラックス（沈着

量）

Vd：沈着速度

C（z）：基準高さ zにおける沈着物濃度

Vdは大気中から沈着表面までの３つの沈着過

程（①乱層境界層内の輸送過程，②層流境界層内

の輸送過程，③表面での捕捉過程）における沈着

抵抗の和の逆数として算出される。

Vd＝（ra＋rb＋rc）－１

ra：空気力学的抵抗，rb：準層流層抵抗，rc：

表面抵抗

これらの抵抗は，沈着成分の輸送されやすさ，

沈着しやすさによって変化する。これを風速や気

温などの気象データ，また対象成分の溶解度や地

表面の被覆状況などから推定し，沈着速度を求め

ることとなる。

野口ら（２００３）は，本方法による乾性沈着量推計

モデルを，広く用いられている表計算ソフト（MS

Excel）のファイルとして開発した１４）。第３次酸性

雨全国調査報告書（２００３）では，このファイルを用

いて札幌，奈良，大阪および神戸須磨における二

酸化硫黄，硝酸ガスの乾性沈着量を試算した１）。

なお，この乾性沈着量推計モデルのファイルは，

その後，改良が加えられ，Ver１．２として，下記の

北海道環境科学研究センターの HPで公開，ダウ

ンロードが可能であり，モデルの詳細についても

参照していただきたい１４）。

本報告では，乾性沈着量推計モデル Ver．２と

して，さらに改良を加え，また新しい項目（粒子

状物質，O３）を加えた乾性沈着量推計ファイルの

開発に取り組んだ。主な改良および新項目は以下

の通りである。

① SO２の乾性沈着速度算出法の改良

Erisman et al．（１９９４）は，Wesely（１９８９）の算出

法を基に，欧州で SO２に関する沈着速度を検討し

たところ，湿潤な気候の場合は沈着速度が過小評

価となることから，クチクラ抵抗を観測値を基に

した経験式から求めたモデルを開発した。同様に

湿潤な気候である日本においても本方法がより適

していると考えられ，Erisman et al．（１９９４）と同

様に，SO２の乾性沈着速度の算出に，Wesely

（１９８９）の方法に，Erisman et al．（１９９４）のクチク

ラ抵抗（Rcut）を加えた方法をモデルに取り入れ

た。なお，本方法は，酸性雨対策調査総合取りま

とめ報告書（２００４）でも用いられ，有効な手法と位

置づけられている１５－１７）。

②粒子状物質の乾性沈着速度算出モデルの追加

Walcek et al．（１９８６）は，Wesely（１９８５）のモデ

ルを基に，算出法を簡易化し，沈着速度の上限値

を求めた。このことから，算出法が簡易である

Walcek et al．（１９８６）の方法を新たにモデルに追加

した。なお，酸性雨対策調査総合取りまとめ報告

書（２００４）において，Walcek et al．（１９８６）とWesely

（１９８５）の両モデルが用いられており，計算結果に

大きな差は見られなかった１５，１８，１９）。
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③ O３の乾性沈着速度算出モデルの追加

Wesely（１９８９）による O３の乾性沈着速度算出法

を新たにモデルに追加した１６）。
5.5.2 乾性沈着量評価

沈着量の試算については，野口ら（２００３）が作成

した全環研乾性沈着推計ファイル（Ver．２．１）によ

り，各調査地点に近い気象台の時間毎の気象デー

タ（気象庁月報 CD―ROM：風速，気温，湿度，日

射量，雲量）のパラメータを用いて，各表面カテ

ゴリー（市街地，森林地域，農地，草地，積雪，水

面）毎に SO２，HNO３，O３および粒子状物質（SO４２－，

NO３－）の沈着速度 Vdを１時間毎に算出し，月平

均値を求めた１４）。沈着量（F）は大気中濃度（C）と

沈着速度（Vd）により，F＝C×Vdにより求めた。

なお，全地点について測定点高さは１０m，風速測

定点は７mと固定して計算を行った。調査地点

としてはわが国における代表的な地点である１５地

点（札幌，仙台，新潟，東京，長野，名古屋，金

沢，奈良，大阪，松江，広島，高知，福岡，鹿児

島，那覇）で各季節（春季：５月，夏季：８月，秋

季：１１月，冬季：２月）毎に計算を行った。なお，

冬季においては，札幌，新潟，長野，金沢，松江

については積雪有りとして計算を行った。また，

長野，金沢，松江については雲量が測定されてい

なかったので，近くの松本，能登，米子の雲量を

用いた。

表 5.5.2.1に沈着速度の結果を示した。SO２に

ついて春季では市街地：０．１６―０．１６（平均値０．１６

cm�sec），森林 地 域：０．４９―１．３（０．８８），農 地：

０．５２―１．０（０．７１），草地：０．３９―０．８０（０．５３），水面：

０．１６―０．４８（０．３４）であり，平均値は森林地域が最

も大きく，市街地が最も小さかった。夏季では市

街地：０．１９―０．２０（平均値０．１９cm�sec），森林地

域：０．７５―２．３（１．２），農地：０．５０―０．９６（０．７５），草

地：０．３９―０．７７（０．６０），水面：０．１３―０．５２（０．３１）で

あり，平均値は春季と同様に森林地域が最も大き

く，市街地が最も小さかった。秋季では市街地：

０．１８―０．２０（平均値０．１９cm�sec），森林地域：０．６８

―１．９（１．０），農地：０．４３―０．９８（０．６２），草地：０．３５

―０．８２（０．５２），水面：０．１１―０．６１（０．３１）であり，平

図 5.4.3.1 NO2，NOおよび O3年平均濃度
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図 5.4.3.2 NO2濃度の経月変動と分布

△：太平洋側（P），□：日本海側（J），◇：瀬戸内海沿岸（I），○：東シナ海側（E）, Solid：排出区分 L,

Gray：排出区分M, Open：排出区分 S
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図 5.4.3.3 NO濃度の経月変動と分布

△：太平洋側（P），□：日本海側（J），◇：瀬戸内海沿岸（I），○：東シナ海側（E）, Solid：排出区分 L,

Gray：排出区分M, Open：排出区分 S
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図 5.4.3.4 NOX濃度の経月変動と分布

△：太平洋側（P），□：日本海側（J），◇：瀬戸内海沿岸（I），○：東シナ海側（E）, Solid：排出区分 L,

Gray：排出区分M, Open：排出区分 S
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図 5.4.3.5 O3濃度の経月変動と分布

△：太平洋側（P），□：日本海側（J），◇：瀬戸内海沿岸（I），○：東シナ海側（E）, Solid：排出区分 L,

Gray：排出区分M, Open：排出区分 S
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均値ば春季，夏季と同様に森林地域が最も大き

く，市街地が最も小さかった。冬季では市街地：

０．１９―０．４７（平均値０．２８cm�sec），森林地域：０．２６

―１．５（０．６６），農地：０．４３―１．１（０．６５），草地：０．２７

―０．９６（０．４９），積 雪：０．１５―０．２５（０．２１），水 面：

０．１６―０．５２（０．３５）であり，平均値で比較すれば農

地が最も大きく，積雪が最も小さかった。

HNO３について春季では市街地：４．４―１２（平均値

８．７cm�sec），森林地域：２．６―７．３（５．２），農地：

０．８７―２．５（１．７），草 地：０．６９―１．９（１．４），水 面：

０．１６―０．４９（０．３４）であり，平均値は市街地が最も

大きく，水面が最も小さかった。夏季では市街

地：３．５―１４（平均値７．９cm�sec），森林地域：２．１―

８．３（４．７），農地：０．７０―２．８（１．６），草地：０．５５―２．２

（１．３），水面：０．１３―０．５４（０．３１）であり，平均値は

春季と同様に市街地が最も大きく，水面が最も小

さかった。秋季では市街地：３．１―１６（平均値８．３

cm�sec），森林地域：１．９―９．４（４．９），農地：０．６１

―３．１（１．６），草地：０．４８―２．５（１．３），水面：０．１１―

０．６２（０．３１）であり，平均値は春季，夏季と同様に

市街地が最も大きく，水面が最も小さかった。冬

季では市街地：４．５―１４（平均値９．４cm�sec），森林

地域：２．７―８．３（５．６），農地：０．８８―２．７（１．８），草

地：０．６９―２．１（１．５），積雪：０．３３―０．７２（０．５８），水

面：０．１６―０．５３（０．３５）であり，平均値は春季，夏

季，秋季と同様に市街地が最も大きく，水面が最

も小さかった。

O３について春季では市街地：０．２３―０．２４（平均

値０．２４cm�sec），森 林 地 域：０．１４―０．１５（０．１５），

農地：０．３３―０．４６（０．４０），草地：０．２６―０．３６（０．３２），

水面：０．０２―０．０３（０．０２）であり，平均値は農地が

最も大きく，水面が最も小さかった。夏季では市

図 5.4.3.6 自動測定装置による月平均値と O式パッシブ法による測定結果の比較
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表 5.5.2.1 各地点における SO2，HNO3，O3および粒子状物質の月平均沈着速度
（１）２００３年５月（春季）

SO２の月平均沈着速度（m�sec） HNO３の月平均沈着速度（m�sec） O３の月平均沈着速度（m�sec） 粒子状物質の月平均沈着速度（m�sec）

地点名 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面

札幌 ０．１６ ０．７０ ０．７２ ０．５１ ― ０．４７ １１．９７ ７．１２ ２．３８ １．８８ ― ０．４７ ０．２４ ０．１４ ０．４３ ０．３４ ― ０．０２ ０．０９ ０．２６ ０．１９ ０．１９ ― ０．１８

仙台 ０．１６ １．１２ ０．７５ ０．５６ ― ０．３２ ８．１３ ４．８５ １．６３ １．２８ ― ０．３２ ０．２４ ０．１５ ０．４０ ０．３１ ― ０．０３ ０．０９ ０．２１ ０．１８ ０．１７ ― ０．１９

新潟 ０．１６ ０．６９ ０．６３ ０．４５ ― ０．３３ ８．５０ ５．０７ １．７０ １．３４ ― ０．３３ ０．２４ ０．１４ ０．４０ ０．３１ ― ０．０２ ０．０９ ０．２３ ０．１９ ０．１９ ― ０．２１

東京 ０．１６ ０．６９ ０．６６ ０．４８ ― ０．３１ ７．９４ ４．７４ １．５９ １．２５ ― ０．３１ ０．２４ ０．１４ ０．４１ ０．３２ ― ０．０２ ０．１０ ０．２０ ０．１７ ０．１６ ― ０．１７

長野 ０．１６ ０．４９ ０．６０ ０．４１ ― ０．３８ ９．６１ ５．７３ １．９３ １．５２ ― ０．３８ ０．２４ ０．１４ ０．４１ ０．３２ ― ０．０２ ０．０９ ０．２５ ０．２０ ０．２０ ― ０．２１

名古屋 ０．１６ ０．８６ ０．６７ ０．４９ ― ０．２９ ７．６７ ４．５７ １．５３ １．２０ ― ０．２９ ０．２４ ０．１４ ０．３９ ０．３１ ― ０．０２ ０．０９ ０．２０ ０．１６ ０．１６ ― ０．１７

金沢 ０．１６ ０．９４ ０．７６ ０．５６ ― ０．３５ ９．０２ ５．３８ １．８０ １．４２ ― ０．３５ ０．２４ ０．１５ ０．４２ ０．３３ ― ０．０２ ０．０９ ０．２４ ０．２１ ０．２０ ― ０．２２

奈良 ０．１６ ０．８５ ０．５２ ０．３９ ― ０．１６ ４．３６ ２．６１ ０．８７ ０．６９ ― ０．１６ ０．２３ ０．１５ ０．３３ ０．２６ ― ０．０３ ０．０８ ０．１５ ０．１４ ０．１４ ― ０．１６

大阪 ０．１６ ０．６８ ０．６３ ０．４５ ― ０．２８ ７．４１ ４．４２ １．４８ １．１６ ― ０．２８ ０．２４ ０．１４ ０．３９ ０．３１ ― ０．０２ ０．０９ ０．２０ ０．１７ ０．１７ ― ０．１８

松江 ０．１６ １．１９ ０．８６ ０．６４ ― ０．３７ ９．５１ ５．６７ １．９０ １．５０ ― ０．３７ ０．２４ ０．１５ ０．４２ ０．３３ ― ０．０３ ０．０９ ０．２４ ０．１９ ０．１９ ― ０．２０

広島 ０．１６ １．２２ ０．８７ ０．６５ ― ０．４１ １０．４８ ６．２４ ２．０９ １．６５ ― ０．４１ ０．２４ ０．１５ ０．４４ ０．３４ ― ０．０３ ０．１０ ０．２５ ０．１９ ０．１９ ― ０．１９

高知 ０．１６ ０．９２ ０．５９ ０．４５ ― ０．２０ ５．１５ ３．０８ １．０３ ０．８１ ― ０．２０ ０．２３ ０．１５ ０．３５ ０．２８ ― ０．０３ ０．０８ ０．１６ ０．１５ ０．１５ ― ０．１７

福岡 ０．１６ ０．７８ ０．６９ ０．５１ ― ０．３３ ８．３９ ５．００ １．６８ １．３３ ― ０．３３ ０．２４ ０．１４ ０．３９ ０．３１ ― ０．０２ ０．０９ ０．２１ ０．１８ ０．１７ ― ０．１８

鹿児島 ０．１６ ０．８０ ０．７２ ０．５４ ― ０．３７ ９．５３ ５．６８ １．９０ １．５０ ― ０．３７ ０．２４ ０．１４ ０．４２ ０．３３ ― ０．０２ ０．０９ ０．２１ ０．１６ ０．１６ ― ０．１６

那覇 ０．１６ １．３０ １．０３ ０．８０ ― ０．４８ １２．３３ ７．３４ ２．４５ １．９４ ― ０．４９ ０．２４ ０．１５ ０．４６ ０．３６ ― ０．０３ ０．１０ ０．２５ ０．１９ ０．１８ ― ０．１７

平均値 ０．１６ ０．８８ ０．７１ ０．５３ ― ０．３４ ８．６７ ５．１７ １．７３ １．３７ ― ０．３４ ０．２４ ０．１５ ０．４０ ０．３２ ― ０．０２ ０．０９ ０．２２ ０．１８ ０．１８ ― ０．１８

最大値 ０．１６ １．３０ １．０３ ０．８０ ― ０．４８ １２．３３ ７．３４ ２．４５ １．９４ ― ０．４９ ０．２４ ０．１５ ０．４６ ０．３６ ― ０．０３ ０．１０ ０．２６ ０．２１ ０．２０ ― ０．２２

最小値 ０．１６ ０．４９ ０．５２ ０．３９ ― ０．１６ ４．３６ ２．６１ ０．８７ ０．１６ ― ０．１６ ０．２３ ０．１４ ０．３３ ０．２６ ― ０．０２ ０．０８ ０．１５ ０．１４ ０．１４ ― ０．１６

（２）２００３年８月（夏季）

SO２の月平均沈着速度（m�sec） HNO３の月平均沈着速度（m�sec） O３の月平均沈着速度（m�sec） 粒子状物質の月平均沈着速度（m�sec）

地点名 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面

札幌 ０．１９ １．１０ ０．８０ ０．６４ ― ０．３７ ９．５４ ５．６８ １．９１ １．５１ ― ０．３８ ０．２４ ０．１４ ０．３１ ０．３１ ― ０．０２ ０．０９ ０．２２ ０．１７ ０．１６ ― ０．１６

仙台 ０．１９ ２．２７ ０．９５ ０．７６ ― ０．２５ ６．３５ ３．７８ １．２７ １．００ ― ０．２５ ０．２３ ０．１６ ０．２９ ０．２９ ― ０．０５ ０．０８ ０．１５ ０．１２ ０．１１ ― ０．１１

新潟 ０．１９ １．１６ ０．７４ ０．６０ ― ０．３０ ７．６８ ４．５８ １．５４ １．２２ ― ０．３０ ０．２４ ０．１５ ０．３０ ０．３０ ― ０．０３ ０．０９ ０．１９ ０．１５ ０．１５ ― ０．１６

東京 ０．１９ １．０７ ０．７６ ０．６２ ― ０．３２ ８．２７ ４．９３ １．６５ １．３０ ― ０．３２ ０．２４ ０．１４ ０．３１ ０．３２ ― ０．０３ ０．１０ ０．２０ ０．１６ ０．１６ ― ０．１６

長野 ０．１９ ０．８３ ０．６０ ０．４８ ― ０．２７ ６．９４ ４．１４ １．４０ １．１０ ― ０．２７ ０．２４ ０．１５ ０．２９ ０．２８ ― ０．０２ ０．０８ ０．１９ ０．１６ ０．１６ ― ０．１７

名古屋 ０．１９ １．４４ ０．８３ ０．６６ ― ０．３０ ７．７４ ４．６２ １．５５ １．２２ ― ０．３０ ０．２４ ０．１５ ０．３０ ０．３０ ― ０．０３ ０．０９ ０．２０ ０．１６ ０．１６ ― ０．１７

金沢 ０．１９ １．６８ ０．９６ ０．７７ ― ０．３６ ９．２８ ５．５３ １．８６ １．４７ ― ０．３７ ０．２４ ０．１６ ０．３２ ０．３２ ― ０．０４ ０．０９ ０．２１ ０．１６ ０．１６ ― ０．１６

奈良 ０．１９ ０．９９ ０．５０ ０．３９ ― ０．１３ ３．４６ ２．０８ ０．７０ ０．５５ ― ０．１３ ０．２３ ０．１５ ０．２５ ０．２３ ― ０．０３ ０．０７ ０．１３ ０．１２ ０．１２ ― ０．１４

大阪 ０．１９ ０．９４ ０．６８ ０．５４ ― ０．２９ ７．４０ ４．４１ １．４８ １．１７ ― ０．２９ ０．２４ ０．１５ ０．３１ ０．３０ ― ０．０２ ０．０９ ０．２０ ０．１７ ０．１７ ― ０．１９

松江 ０．１９ １．４１ ０．８６ ０．６８ ― ０．３３ ８．５４ ５．０９ １．７１ １．３５ ― ０．３４ ０．２４ ０．１６ ０．３１ ０．３１ ― ０．０３ ０．０９ ０．２１ ０．１７ ０．１７ ― ０．１７

広島 ０．１９ １．６０ ０．９４ ０．７５ ― ０．３７ ９．５３ ５．６７ １．９０ １．５０ ― ０．３７ ０．２４ ０．１６ ０．３３ ０．３３ ― ０．０３ ０．１０ ０．２３ ０．１８ ０．１８ ― ０．１８

高知 ０．１９ ０．８５ ０．５６ ０．４４ ― ０．１９ ５．０１ ３．００ １．０１ ０．８０ ― ０．１９ ０．２３ ０．１５ ０．２８ ０．２７ ― ０．０２ ０．０８ ０．１７ ０．１６ ０．１６ ― ０．１８

福岡 ０．１９ ０．８６ ０．６３ ０．５０ ― ０．２６ ６．６４ ３．９７ １．３４ １．０５ ― ０．２６ ０．２４ ０．１４ ０．２９ ０．２８ ― ０．０２ ０．０８ ０．１９ ０．１６ ０．１６ ― ０．１８

鹿児島 ０．１９ ０．７５ ０．６５ ０．５２ ― ０．３１ ８．０８ ４．８２ １．６２ １．２７ ― ０．３１ ０．２４ ０．１４ ０．３１ ０．３０ ― ０．０２ ０．０９ ０．２２ ０．１９ ０．１９ ― ０．２０

那覇 ０．２０ ０．９４ ０．８７ ０．７１ ― ０．５２ １３．９９ ８．３０ ２．７６ ２．１７ ― ０．５４ ０．２４ ０．１５ ０．３４ ０．３４ ― ０．０２ ０．１０ ０．２８ ０．２０ ０．２０ ― ０．１６

平均値 ０．１９ １．１９ ０．７５ ０．６０ ― ０．３１ ７．９０ ４．７１ １．５８ １．２５ ― ０．３１ ０．２４ ０．１５ ０．３０ ０．３０ ― ０．０３ ０．０９ ０．２０ ０．１６ ０．１６ ― ０．１７

最大値 ０．２０ ２．２７ ０．９６ ０．７７ ― ０．５２ １３．９９ ８．３０ ２．７６ ２．１７ ― ０．５４ ０．２４ ０．１６ ０．３４ ０．３４ ― ０．０５ ０．１０ ０．２８ ０．２０ ０．２０ ― ０．２０

最小値 ０．１９ ０．７５ ０．５０ ０．３９ ― ０．１３ ３．４６ ２．０８ ０．７０ ０．５５ ― ０．１３ ０．２３ ０．１４ ０．２５ ０．２３ ― ０．０２ ０．０７ ０．１３ ０．１２ ０．１１ ― ０．１１

（３）２００３年１１月（秋季）

SO２の月平均沈着速度（m�sec） HNO３の月平均沈着速度（m�sec） O３の月平均沈着速度（m�sec） 粒子状物質の月平均沈着速度（m�sec）

地点名 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面

札幌 ０．１９ ０．７３ ０．５７ ０．４８ ― ０．３８ ９．８４ ５．８３ １．９３ １．５２ ― ０．３８ ０．２４ ０．１０ ０．３０ ０．２９ ― ０．０２ ０．０９ ０．１７ ０．１１ ０．１０ ― ０．０９

仙台 ０．１９ １．２５ ０．６８ ０．５６ ― ０．２９ ８．００ ４．７４ １．５５ １．２２ ― ０．２９ ０．２４ ０．１２ ０．３１ ０．２９ ― ０．０３ ０．０９ ０．１５ ０．１０ ０．１０ ― ０．０９

新潟 ０．１９ ０．８０ ０．５６ ０．４７ ― ０．３４ ８．８６ ５．２５ １．７４ １．３７ ― ０．３４ ０．２４ ０．１０ ０．３０ ０．２８ ― ０．０２ ０．０９ ０．１６ ０．１０ ０．１０ ― ０．０８

東京 ０．１９ ０．８８ ０．６１ ０．５１ ― ０．３１ ８．２９ ４．９１ １．６２ １．２８ ― ０．３１ ０．２４ ０．１１ ０．３１ ０．２９ ― ０．０２ ０．１０ ０．１５ ０．１０ ０．１０ ― ０．０９

長野 ０．１９ ０．８１ ０．５２ ０．４４ ― ０．２７ ７．１１ ４．２２ １．４０ １．１０ ― ０．２７ ０．２４ ０．１１ ０．２８ ０．２６ ― ０．０２ ０．０８ ０．１４ ０．１１ ０．１０ ― ０．１０

名古屋 ０．１９ １．２５ ０．６１ ０．５０ ― ０．２４ ６．５７ ３．８９ １．２８ １．００ ― ０．２４ ０．２４ ０．１２ ０．２９ ０．２７ ― ０．０３ ０．０９ ０．１３ ０．１０ ０．１０ ― ０．０９

金沢 ０．１９ １．４７ ０．８４ ０．７１ ― ０．４２ １０．９３ ６．４８ ２．１５ １．６９ ― ０．４２ ０．２４ ０．１２ ０．３３ ０．３１ ― ０．０３ ０．１０ ０．１８ ０．１２ ０．１１ ― ０．０９

奈良 ０．１８ １．０２ ０．４３ ０．３５ ― ０．１１ ３．１４ １．８６ ０．６１ ０．４８ ― ０．１１ ０．２３ ０．１３ ０．２３ ０．２１ ― ０．０３ ０．０６ ０．０８ ０．０６ ０．０６ ― ０．０７

大阪 ０．１９ ０．９０ ０．５３ ０．４４ ― ０．２２ ５．９８ ３．５４ １．１６ ０．９１ ― ０．２２ ０．２４ ０．１１ ０．２８ ０．２６ ― ０．０３ ０．０９ ０．１３ ０．１０ ０．０９ ― ０．０９

松江 ０．１９ １．２１ ０．７０ ０．５９ ― ０．３４ ８．９４ ５．３１ １．７６ １．３９ ― ０．３４ ０．２４ ０．１２ ０．３０ ０．２９ ― ０．０３ ０．０９ ０．１６ ０．１１ ０．１０ ― ０．０９

広島 ０．１９ １．９２ ０．９８ ０．８２ ― ０．４２ １１．０１ ６．５３ ２．１７ １．７１ ― ０．４２ ０．２４ ０．１３ ０．３３ ０．３２ ― ０．０４ ０．１０ ０．１９ ０．１３ ０．１２ ― ０．１０

高知 ０．１９ ０．９０ ０．４７ ０．３８ ― ０．１７ ４．７０ ２．７９ ０．９１ ０．７２ ― ０．１７ ０．２３ ０．１２ ０．２７ ０．２５ ― ０．０３ ０．０８ ０．１２ ０．１０ ０．１０ ― ０．１０

福岡 ０．１９ ０．６８ ０．４６ ０．３９ ― ０．２４ ６．３２ ３．７５ １．２４ ０．９８ ― ０．２４ ０．２４ ０．１１ ０．２８ ０．２６ ― ０．０２ ０．０８ ０．１３ ０．１０ ０．１０ ― ０．１０

鹿児島 ０．１９ ０．８０ ０．５８ ０．４９ ― ０．３１ ８．４５ ５．０１ １．６５ １．３０ ― ０．３１ ０．２４ ０．１１ ０．３１ ０．２９ ― ０．０２ ０．０９ ０．１７ ０．１３ ０．１３ ― ０．１２

那覇 ０．２０ ０．９７ ０．７９ ０．６９ ― ０．６１ １５．８４ ９．４１ ３．１４ ２．４８ ― ０．６２ ０．２５ ０．１１ ０．３５ ０．３４ ― ０．０２ ０．１０ ０．２４ ０．１５ ０．１４ ― ０．１０

平均値 ０．１９ １．０４ ０．６２ ０．５２ ― ０．３１ ８．２６ ４．９０ １．６２ １．２８ ― ０．３１ ０．２４ ０．１２ ０．３０ ０．２８ ― ０．０３ ０．０９ ０．１５ ０．１１ ０．１０ ― ０．０９

最大値 ０．２０ １．９２ ０．９８ ０．８２ ― ０．６１ １５．８４ ９．４１ ３．１４ ２．４８ ― ０．６２ ０．２５ ０．１３ ０．３５ ０．３４ ― ０．０４ ０．１０ ０．２４ ０．１５ ０．１４ ― ０．１２

最小値 ０．１８ ０．６８ ０．４３ ０．３５ ― ０．１１ ３．１４ １．８６ ０．６１ ０．４８ ― ０．１１ ０．２３ ０．１０ ０．２３ ０．２１ ― ０．０２ ０．０６ ０．０８ ０．０６ ０．０６ ― ０．０７

（４）２００４年２月（冬季）

SO２の月平均沈着速度（m�sec） HNO３の月平均沈着速度（m�sec） O３の月平均沈着速度（m�sec） 粒子状物質の月平均沈着速度（m�sec）

地点名 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面 市街地 森林 農地 草地 積雪 水面

札幌 ０．４６ ０．８５ ０．８２ ０．７２ ０．２５ ０．４０ １０．２３ ６．０８ ２．０２ １．６０ ０．６０ ０．４０ ０．１４ ０．０８ ０．０８ ０．０８ ０．０３ ０．０３ ０．０９ ０．１８ ０．１２ ０．１２ ０．１０ ０．１０

仙台 ０．１９ ０．７１ ０．６５ ０．４３ ― ０．３７ ９．８５ ５．８５ １．９４ １．５３ ― ０．３７ ０．２４ ０．１２ ０．４６ ０．３０ ― ０．０２ ０．０９ ０．１９ ０．１４ ０．１４ ― ０．１３

新潟 ０．４７ ０．７８ ０．８５ ０．７６ ０．２４ ０．４５ １１．４４ ６．８０ ２．２７ １．７９ ０．６７ ０．４５ ０．１４ ０．０８ ０．０７ ０．０７ ０．０２ ０．０２ ０．１０ ０．２０ ０．１３ ０．１３ ０．１１ ０．１１

東京 ０．１９ ０．２６ ０．５２ ０．２９ ― ０．３４ ９．５１ ５．６３ １．８５ １．４５ ― ０．３４ ０．２４ ０．１１ ０．４７ ０．３０ ― ０．０２ ０．１０ ０．２０ ０．１６ ０．１６ ― ０．１６

長野 ０．４４ ０．６１ ０．５６ ０．４９ ０．１５ ０．２２ ５．７７ ３．４３ １．１４ ０．８９ ０．３３ ０．２２ ０．１４ ０．０９ ０．０８ ０．０８ ０．０３ ０．０２ ０．０８ ０．１５ ０．１３ ０．１３ ０．１４ ０．１４

名古屋 ０．１９ ０．７８ ０．６５ ０．４４ ― ０．３２ ８．７７ ５．１９ １．７０ １．３４ ― ０．３２ ０．２４ ０．１２ ０．４５ ０．２９ ― ０．０２ ０．０９ ０．１８ ０．１４ ０．１３ ― ０．１３

金沢 ０．４７ １．５４ １．１１ ０．９６ ― ０．５２ １３．６２ ８．０９ ２．６８ ２．１２ ― ０．５３ ０．１４ ０．０９ ０．０９ ０．０９ ― ０．０３ ０．１０ ０．２２ ０．１４ ０．１３ ― ０．１０

奈良 ０．１９ ０．５０ ０．４３ ０．２８ ― ０．１６ ４．５３ ２．６９ ０．８８ ０．６９ ― ０．１６ ０．２３ ０．１２ ０．３５ ０．２４ ― ０．０２ ０．０８ ０．１３ ０．１１ ０．１１ ― ０．１２

大阪 ０．１９ ０．３９ ０．５０ ０．３０ ― ０．２８ ７．７９ ４．６１ １．５１ １．１９ ― ０．２８ ０．２４ ０．１１ ０．４２ ０．２７ ― ０．０２ ０．０９ ０．１７ ０．１３ ０．１３ ― ０．１３

松江 ０．４５ ０．７６ ０．７７ ０．６８ ０．１９ ０．４７ １２．２６ ７．２８ ２．４２ １．９１ ０．７２ ０．４７ ０．１４ ０．０９ ０．０８ ０．０８ ０．０３ ０．０２ ０．０９ ０．２０ ０．１４ ０．１３ ０．１１ ０．１１

広島 ０．１９ ０．８２ ０．５９ ０．４９ ― ０．３９ １０．４９ ６．２２ ２．０５ １．６２ ― ０．３９ ０．２４ ０．１２ ０．３２ ０．３１ ― ０．０２ ０．１０ ０．２１ ０．１６ ０．１６ ― ０．１５

高知 ０．１９ ０．３９ ０．４３ ０．２７ ― ０．１８ ５．２１ ３．０９ １．０１ ０．７９ ― ０．１８ ０．２３ ０．１１ ０．３７ ０．２５ ― ０．０２ ０．０８ ０．１５ ０．１４ ０．１４ ― ０．１６

福岡 ０．１９ ０．３２ ０．５０ ０．２９ ― ０．３０ ８．０５ ４．７８ １．５８ １．２５ ― ０．３０ ０．２４ ０．１１ ０．４３ ０．２８ ― ０．０２ ０．０９ ０．１７ ０．１５ ０．１５ ― ０．１５

鹿児島 ０．１９ ０．５０ ０．６０ ０．３９ ― ０．３４ ９．３８ ５．５５ １．８２ １．４３ ― ０．３４ ０．２４ ０．１１ ０．４６ ０．３０ ― ０．０２ ０．０９ ０．１８ ０．１４ ０．１３ ― ０．１３

那覇 ０．２０ ０．６５ ０．７８ ０．５２ ― ０．５２ １３．９６ ８．２７ ２．７２ ２．１４ ― ０．５２ ０．２４ ０．１２ ０．５２ ０．３３ ― ０．０２ ０．１０ ０．２３ ０．１６ ０．１５ ― ０．１３

平均値 ０．２８ ０．６６ ０．６５ ０．４９ ０．２１ ０．３５ ９．３９ ５．５７ １．８４ １．４５ ０．５８ ０．３５ ０．２１ ０．１０ ０．３１ ０．２２ ０．０３ ０．０２ ０．０９ ０．１８ ０．１４ ０．１４ ０．１１ ０．１３

最大値 ０．４７ １．５４ １．１１ ０．９６ ０．２５ ０．５２ １３．９６ ８．２７ ２．７２ ２．１４ ０．７２ ０．５３ ０．２４ ０．１２ ０．５２ ０．３３ ０．０３ ０．０３ ０．１０ ０．２３ ０．１６ ０．１６ ０．１４ ０．１６

最小値 ０．１９ ０．２６ ０．４３ ０．２７ ０．１５ ０．１６ ４．５３ ２．６９ ０．８８ ０．６９ ０．３３ ０．１６ ０．１４ ０．０８ ０．０７ ０．０７ ０．０２ ０．０２ ０．０８ ０．１３ ０．１１ ０．１１ ０．１０ ０．１０

特 集１２４

６８─ 全国環境研会誌



街地：０．２３―０．２４（平均値０．２４cm�sec），森林地

域：０．１４―０．１６（０．１５），農 地：０．２５―０．３４（０．３０），

草地：０．２３―０．３４（０．３０），水面：０．０２―０．０５（０．０３）

であり，平均値は農地，草地が最も大きく，水面

が最も小さかった。秋季では市街地：０．２３―０．２５

（平 均 値０．２４cm�sec），森 林 地 域：０．１０―０．１３

（０．１２），農 地：０．２３―０．３５（０．３０），草 地：０．２１―

０．３４（０．２８），水面：０．０２―０．０４（０．０３）であり，平

均値は春季と同様に農地が最も大きく，水面が最

も小さかった。冬季では市街地：０．１４―０．２４（平均

値０．２１cm�sec），森 林 地 域：０．０８―０．１２（０．１０），

農 地：０．０７―０．５２（０．３１），草 地：０．０７―０．３３

（０．２２），積 雪：０．０２―０．０３（０．０３），水 面：０．０２―

０．０３（０．０２）であり，平均値は春季，秋季と同様に

農地が最も大きく，水面が最も小さかった。

粒子状物質（SO４２－，NO３－）について春季では市

街地：０．０８―０．１０（平均値０．０９cm�sec），森林地

域：０．１５―０．２６（０．２２），農 地：０．１４―０．２１（０．１８），

草地：０．１４―０．２０（０．１８），水面：０．１６―０．２２（０．１８）

であり，平均値は森林地域が最も大きく，市街地

が最も小さかった。夏季では市街地：０．０７―０．１０

（平 均 値０．０９cm�sec），森 林 地 域：０．１３―０．２８

（０．３０），農 地：０．１２―０．２０（０．１６），草 地：０．１１―

０．２０（０．１６），水面：０．１１―０．２０（０．１７）であり，平

均値は春季と同様に森林地域が最も大きく，市街

地が最も小さかった。秋季では市街地：０．０６―

０．１０（平均値０．０９cm�sec），森林地域：０．０８－０．２４

（０．１５），農 地：０．０６―０．１５（０．１１），草 地：０．０６―

０．１４（０．１０），水面：０．０７―０．１２（０．０９）であり，平

均値は春季，夏季と同様に森林地域が最も大き

く，市街地と水面が最も小さかった。冬季では市

街地：０．０８―０．１０（平均値０．０９cm�sec），森林地

域：０．１３―０．２３（０．１８），農 地：０．１１―０．１６（０．１４），

草 地：０．１１―０．１６（０．１４），積 雪：０．１０―０．１４

（０．１１），水面：０．１０―０．１６（０．１３）であり，平均値

は春季，夏季および秋季と同様に森林地域が最も

大きく，市街地が最も小さかった。

表 5.5.2.2に沈着速度を計算した地点について

FP法および自動測定機（O３）で測定している地点

の１km２の土地利用を示した。FP法によるガス

（SO２，HNO３）および粒子状物質（SO４２－，NO３－）の

月平均濃度および自動測定機による O３と月平均

沈着速度と土地利用により得られた各地点におけ

る乾性沈着量を図 5.5.2.1に示した。沈着量は，

SO２について春季では０．２０―１．３４（平均値０．５８）

kmol�（km２・month）（以下，単位を略）であり，

広島安佐南が最も大きかった。夏季では０．１７―

１．６５（平均値０．５５）であり，広島安佐南が最も大き

かった。秋季では０．２４―１．６４（平均値０．６３）であり，

喜入が最も大きかった。冬季では０．３６―２．４８（平均

値１．２２）であり，喜入が最も大きかった。平均値

は冬季が最も大きく，夏季が最も小さかった。

HNO３について春季では０．６５―９．７１（平均値４．６１）

であり，長野が最も大きかった。夏季では０．４６―

１２．３３（平均値４．２９）であり，名古屋緑が最も大き

かった。秋季では０．２３―５．３９（平均値１．３９）であり，

喜入が最も大きかった。冬季では０．１９―５．１８（平均

値１．４４）であり，喜入が最も大きかった。平均値

は春季が最も大きく，秋季が最も小さかった。

SO４２－について春季では０．０９―０．３５（平均値

０．２１）であり，金沢が最も大きかった。夏季では

０．０７―０．３７（平均値０．１６）であり，広島安佐南が最

も大きかった。秋季では０．０４―０．２８（平均値０．０９）

であり，喜入が最も大きかった。冬季では０．０６―

０．２９（平均値０．１７）であり，広島安佐南が最も大き

かった。平均値は春季が最も大きく，秋季が最も

小さかった。

NO３－について春季では０．０３―０．３８（平均値０．１２）

であり，騎西が最も大きかった。夏季では０．０１―

０．１０（平均値０．０４）であり，騎西が最も大きかっ

た。秋季では０．０１―０．１９（平均値０．０９）であり，騎

西が最も大きかった。冬季では０．０１―０．４０（平均値

０．１７）であり，騎西が最も大きかった。平均値は

冬季が最も大きく，夏季が最も小さかった。

O３について春季では７．１２―１８．１３（平均値１１．３９）

であり，三条が最も大きかった。夏季では２．８７―

７．８４（平均値５．５４）であり，騎西が最も大きかっ

た。秋季では２．２２―７．７５（平均値４．１２）であり，喜

入が最も大きかった。冬季では３．４９―１１．６６（平均

値６．２２）であり，喜入が最も大きかった。平均値

は春季が最も大きく，秋季が最も小さかった。

図 5.5.2.2に各地点におけるガスと粒子状物質

の乾性沈着量を比較した。SO２と SO４２－について

SO４２－の割合（SO４２－�（SO２＋SO４２－））は，春季では

０．０８―０．４６（平均値０．３０），夏季では０．１１―０．５２（平

均値０．２６），秋季では０．０６―０．２４（平均値０．１５），冬
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季では０．０４―０．３５（平均値０．１５）であり，いずれも

ガス状に比べて粒子状の割合が低いが，春季に比

較的高く，秋季と冬季に低かった。また，HNO３

と NO３－について，NO３－の割合（NO３－�（HNO３＋

NO３－））は，春季では０．００―０．０７（平均値０．０３），夏

季では０．００―０．０６（平均値０．０２），秋季では０．０１―

０．１６（平均値０．０８），冬季では０．０１―０．２６（平均値

０．１３）であり，いずれもガス状に比べて粒子状の

割合が低いが，冬季に比較的高く，夏季に低かっ

た。このことは冬季に HNO３ガスが凝縮すること

などのためと考えられる。

5.6 乾性沈着量と湿性沈着量の比較

図 5.6.1に各地点における SO４２－および NO３－

の湿性沈着量と乾性沈着量を比較した。SO４２－に

ついて乾性沈着量と湿性沈着量の比（Dry�Wet）

は，春季では０．０９―０．５８（平均値０．３７），夏季では

０．１５―０．７２（平均値０．３３），秋季では０．１３―１．０９（平

均値０．３５），冬季では０．１９―３．７４（平均値０．７９）であ

り，平均値で比較すれば春季，夏季，秋季では乾

性沈着量は湿性沈着量の約３０―４０％程度であるが，

冬季では約８０％程度となり，冬季に乾性沈着量の

比率が高く，騎西では乾性沈着量が湿性沈着量の

３．７倍であった。NO３－について乾性沈着量と湿性

（１）FP法

道府県 地点名 市街地 森林 農地 草地 水面

１ ２ ３ ４ ５ ６ ７ ８ ９ １０ １１ 合計

１ 北海道 札幌北 ４０．０％ ６．０％ ４６．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

４ 北海道 札幌白石 ６６．０％ １５．０％ １．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １８．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

６ 新潟 新潟曽和 １２．０％ ０．０％ １１．０％ ０．０％ ６４．０％ ８．０％ ２．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

７ 新潟 新潟小新 １２．０％ ０．０％ ９．０％ ０．０％ ５８．０％ ８．０％ ０．０％ ０．０％ １３．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１２ 埼玉 騎西 ２３．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ４４．０％ ２４．０％ ０．０％ ０．０％ ６．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１３ 長野 長野 ７８．０％ ５．０％ ３．０％ ０．０％ ４．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１６ 愛知 名古屋緑 ６８．０％ ０．０％ １８．０％ ７．０％ ０．０％ ５．０％ ０．０％ ０．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１８ 石川 金沢 １１．０％ ０．０％ ２９．０％ ２８．０％ １６．０％ １０．０％ ３．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２１ 奈良 奈良 ５５．０％ ０．０％ １１．０％ ０．０％ ３４．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２２ 大阪 大阪 ６２．０％ ５．０％ １２．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ２１．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２５ 島根 松江 ８．０％ ０．０％ ２．０％ ７．０％ ７９．０％ ３．０％ ０．０％ ０．０％ １．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２６ 広島 広島安佐南 １０．０％ ０．０％ ３．０％ ６７．０％ １８．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２９ 高知 香北 ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

３０ 福岡 太宰府 ４９．０％ ５．０％ １１．０％ ０．０％ ２９．０％ ２．０％ １．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

３２ 鹿児島 喜入 ４５．０％ ０．０％ ８．０％ １３．０％ １５．０％ ４．０％ ０．０％ ０．０％ ５．０％ １．０％ ９．０％ １００％

（２）自動測定機

道府県 地点名 市街地 森林 農地 草地 水面

１ ２ ３ ４ ５ ６ ７ ８ ９ １０ １１ 合計

１ 北海道 札幌北 ４０．０％ ６．０％ ４６．０％ ０．０％ ０．０％ ７．０％ １．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

４ 宮城 丸森 ３．０％ ０．０％ ０．０％ ４６．０％ ２４．０％ ２１．０％ ６．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１５ 新潟 三条 ４０．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ５７．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

１１ 埼玉 騎西 ２３．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ４４．０％ ２４．０％ ０．０％ ０．０％ ６．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２０ 長野 長野 ７８．０％ ５．０％ ３．０％ ０．０％ ４．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２３ 愛知 名古屋緑 ６８．０％ ０．０％ １８．０％ ７．０％ ０．０％ ５．０％ ０．０％ ０．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２９ 奈良 奈良 ５５．０％ ０．０％ １１．０％ ０．０％ ３４．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

２７ 大阪 大阪 ２５．０％ ４．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ １．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

３２ 島根 松江 ２５．０％ ４．０％ ２．０％ ７．０％ ０．０％ １．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

３４ 広島 広島安佐南 １０．０％ ０．０％ ３．０％ ６７．０％ １８．０％ ０．０％ ０．０％ ０．０％ ２．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

４０ 福岡 太宰府 ４９．０％ ５．０％ １１．０％ ０．０％ ２９．０％ ２．０％ １．０％ ０．０％ ３．０％ ０．０％ ０．０％ １００％

４６ 鹿児島 喜入 ４５．０％ ０．０％ ８．０％ １３．０％ １５．０％ ４．０％ ０．０％ ０．０％ ５．０％ １．０％ ９．０％ １００％

１：建物用地 ２：幹線交通用地 ３：その他の用地 ４：森林 ５：田 ６：その他の農用地 ７：荒地 ８：ゴルフ場 ９：河川地および湖沼

１０：海浜 １１：海水

表 5.5.2.2 各地点の土地利用
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沈着量の比（Dry�Wet）は，春季では０．２２―６．０７（平

均値２．６６），夏季では０．２２―５．３９（平均値１．６４），秋

季では０．１７―５．４０（平均値０．９４），冬季では０．０９―

３．４０（平均値１．１９）であり，平均値で比較すれば春

季では乾性沈着量が湿性沈着量の約２．７倍，夏季

では約１．６倍，秋季と冬季では乾性沈着量が湿性

沈着量と同程度であった。このように，SO４２－に

ついては湿性沈着量が乾性沈着量よりも多く，一

方，NO３－については総じて乾性沈着量の割合が

多く，今回算出していない NO２の寄与を考慮すれ

図 5.5.2.1 各地点における SO2，HNO3，SO4
2－，NO3

－および O3乾性沈着量�

SO２ HNO３
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ば，より乾性沈着量が多いと考えられた。
5.7 乾性沈着に関するまとめ

フィルターパック法（FP法）およびパッシブ法

（O式，N式）を用いて粒子状水溶性成分，SO２，

HNO３，HCl，NH３，NO２，NO，（NOX）および O３濃

度等を測定し，乾性沈着評価のための基礎データ

を整備するとともに，それぞれの測定方法の特性

について検討した。また，捕集期間の気象データ

などからインファレンシャル法により一部の乾性

沈着量の算出を行った。その結果，以下のことが

図 5.5.2.1 各地点における SO2，HNO3，SO4
2－，NO3

－および O3乾性沈着量�

SO４２－ NO３－
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明らかになった。なお，地域区分は P：太平洋側，

J：日本海側，I：瀬戸内海沿岸，E：東シナ海沿

岸，排出量区分は排出量順に L，M，Sとする。

１）平成１５年度の乾性沈着調査は，４４機関７２地

点で実施され，FP法：２８機関３２地点，パッ

シブ：３３機関５９地点であった。パッシブの内

訳は，O式パッシブ法は１９機関３８地点，N式

パッシブ法は１７機関２４地点であった。

２）開発中の N式パッシブ法では以下のこと

が分かった。

①ポリアミドろ紙を用いた N式パッシブ

法では，NO３－捕集量（HNO３に相当する）

と FP法による HNO３濃度の間に１３地点

中１０地点で有意の相関がみられ，１０地点

の全データについての相関係数は０．９０６

であった。

②含浸ろ紙を用いた N式パッシブ法では，

自動測定装置あるいは FP法で得られた

成分濃度との相関係数は，O３（NaNO２＋

K２CO３）は０．６５７，SO２（NaNO２＋K２CO３）

は０．９１８，HCl（NaNO２＋K２CO３）は０．６３６，

NH３（H３PO４）は０．６４７，NO２（TEA）は

０．６２４び NOX（TEA＋PTIO）は０．７５７で

あった。

③ N式パッシブ法から算出されたガス濃

度では，各地点の年平均値は HNO３で３

―３４nmol�m３，SO２で１１―１５９nmol�m３，O３

で４０３―２７１３nmol�m３，HClで９―６４nmol�
m３，NH３で２８―２４７nmol�m３，NO２で１２３―

１１４０nmol�m３，NOXで１６０―１４３４nmol�m３

であり，排出区分別では，HNO３および

SO２濃度は L＞M＞Sであり，前者は６～

８月の夏に高く，後者は１～３月の冬に

高かった。一方，O３濃度は Lが Mや S

よりも低濃度であり，春から夏にかけて

やや高かった。HCl濃度は L＞M≒Sで，

Lと Mでは夏に高かったが Sではその

ような傾向は見られなかった。また地域

別（P，J，I）では，HNO３濃 度 は I＞P＞J

で，いずれも夏季に高く，冬季に低かっ

た。SO２濃度は P＞I＞Jで，O３濃度は J＞

P＞Iで，HCl濃度は P＞J≒Iであった。

３）FP法による粒子状成分濃度では，以下の

ことがわかった。なお，本文で示したように

FP法では Eは大宰府と喜入の２地点のみの

平均値であり，喜入における成分濃度は桜島

火山の影響を強く受けたと考えられる特異な

図 5.5.2.1 各地点における SO2，HNO3，SO4
2－，NO3

－

および O3乾性沈着量�

O３
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挙動を示し，Eでの平均値がこの地域全体の

濃度状況を必ずしも反映したものでないと考

えられることからここでは Eについての解

析結果を省略した。

① SO４２－および K＋の年平均値は喜入（６８．９

お よ び８．７０nmol�m３）で，NO３－お よ び

NH４＋の年平均値は前橋（８６．４および１３４

nmol�m３）で，Cl－，Na＋お よ び Mg２＋の

年平均値は新潟小新（８９．６，１０２および

１１．９nmol�m３）で，Ca２＋の年平均値は奈

良（２０．５nmol�m３）で観測された。
②地域区分，排出量区分別年平均値では，

陰イオンは，Pは NO３－，Jは Cl－が占め

る割合が高かった。陽イオンはほとんど

図 5.5.2.2 各地点におけるガスと粒子状物質の乾性沈着量の比較
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の地域区分でNH４＋の占める割合が高く，

特に Pと Iは５０％を超えた。Jは Na＋の

比率が他の地域区分より高かった。

③排出量区分別年平均値では，各粒子成分

の当量濃度の合計値は，排出量区分 L，

M，Sの順となったが，Lと Mの差は小

さく，Sは L，Mの７割程度であった。S

は L，Mより SO４２－，NO３－，NH４＋濃 度

が小さく，陽イオンは NH４＋を除く項目

の L，Mと Sの差は小さかった。

④地域区分別の算術平均濃度の経月変化で

は，nss―SO４２－濃度では Eを除く地域区

図 5.6.1 各地点における湿性沈着量と乾性沈着量の比較

�湿性沈着量（SO４２－）と乾性沈着量（SO２＋SO４２－） �湿性沈着量（NO２－）と乾性沈着量（HNO３＋NO３－）
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分間の差は小さく，６月頃に高濃度とな

り，１０―１月に低濃度となった。NO３－濃

度は全体的に夏季に低く，４―５月，２―

３月に高くなった。地域区分別では春か

ら夏にかけては Pと Iで高くなり，冬季

は P，Iが同程度で推移した。Jは低濃度

で推移した。Cl－と Na＋濃度は４月から

８月までは地域区分による差が小さ

く，９月以降に地域区分間の差が大きく

なった。Cl－濃度は夏季に低く冬季に高

い傾向を示した。地域区分別では Jで高

く，Pで低い。Cl－と Na＋濃度の推移は

かならずしも一致せず，夏季は特に Cl－

�Na＋濃度比が低下する傾向がみられた。

NH４＋は，地域区分別にみると，Jは低

濃度で推移した。nss―Ca２＋濃度は４月か

ら８月までは地域区分による差が小さい

が，９月以降に地域区分間の差が大きく

なり，Iは高濃度，Jは低濃度で推移し

た。全地域区分で２～３月に高濃度と

なった原因として，同時期は黄砂が飛来

することが多いため，土壌粒子の輸送現

象の影響が考えられた。K＋は，地域区

分による違いや季節変動は小さく，

Mg２＋は Na＋の挙動と似ていた。

⑤排出量区分別では，nss―SO４２－，NO３－，

NH４＋，nss―Ca２＋濃度は，L，Mの差は小

さく，Sは L，Mに比べて低濃度で推移

した。NO３－濃度や nss―Ca２＋濃度は Sで

季節変動が小さかった。Cl－と Na＋濃度

は全体的に排出量区分による差は小さ

かったが，１２月から２月までは差が大き

くなった。１２月から２月までの Cl－�Na＋

比は，Lで高く，Sで低くなっていた。

⑥ほぼ海塩由来である Na＋と Cl－の濃度比

（Cl－�Na+）は０．７２１と，海塩組成比１．１８

に比べてかなり少ない傾向にある。一

方，Na＋と Cl－＋HCl（T－Cl－）の濃度比

は１．１６と海塩の組成比とほぼ同等の値と

なった。また，HNO３濃度と粒子の Cl－�
Na＋濃度比の関係をみるとばらつきは大

きいが，HNO３濃度が高いほど Cl－�Na＋

比が小さくなる傾向がみられた。以上の

ことから，海塩由来の NaClからかなり

の量の Cl－が揮散している可能性が示唆

されたが，この反応が大気中，またはろ紙

上のどちらで起こっている割合が多いか

についてはさらに検討が必要であった。

４）FP法によるガス状成分濃度（HNO３，SO２，

HCl，NH３）では，以下のことが分かった。なお，

粒子状成分濃度の場合と同様に Eについての

解析結果は省略した。

①中央値は月平均，年平均ともに，NH３＞

SO２＞HCl＞HNO３の順に高かった。最高

値は月平均値では NH３＞SO２＞HNO３＞

HClの順に，年平均値では NH３＞SO２＞

HCl＞HNO３の順に高かった。地点別に

見ると HNO３は騎西，SO２は神戸須磨，

NH３は前橋が月平均，年平均共に最高値

を，HClは豊橋（月平均），喜入（年平均）

がそれぞれ最高値を記録した。

②全国の平均値でみると，酸性ガスでは

SO２＞HCl＞HNO３の順に高かった。一方

塩基性の NH３は１４０．４nmol�m３で全酸性
ガスの１０７．０nmol�m３より１．３１倍多かっ
た。Eを除外した３地域について全酸性

ガスおよびこれに対する NH３の比を比較

すると，全酸性ガスでは I＞P＞Jの順に

高い。NH３との比は P（２．１３）＞I（１．０７）＝

J（１．０７）となり，I，Jがほぼ等モル比で

あるのに対して，Pでは NH３が全酸性ガ

スに対してモル比で２倍も存在している

ことになる。年平均値の排出量別平均値

の比較を行った。排出量区分では酸性ガ

スについてみるといずれの成分も，L＞

M＞Sの傾向が見られた。ただし Lと M

の差は小さかった。NH３は M，Lほぼ同

レベルであるが若干 Mが高く，Sは M，

Lの約半分程度であった。全酸性ガスに

対する NH３の比を比較すると，S（１．４６）

＝M（１．４２）＞L（１．１７）となり，いずれの

地域でも地域的な区分で見られたような

大きな差はなかった。

③ガス成分の経月変化では，HNO３の場合，

全２８地点のうち２４地点で，４～１０月に高

濃度，１１～３月に低濃度を示した。ただ
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し高濃度の期間中，７月にほとんどの地

点で極小値を示し，４～１０月に特に高い

濃度を示したのは前橋，騎西，豊橋，徳

島，大阪など P，Iの地域で見られた。

SO２の場合は２８地点中２３地点で１年を通

じて約１００nmol�m３以下のレベルで，春
季，冬季に若干上昇するものの大きな変

動は見られなかった。札幌北，札幌白石，

神戸須磨，徳島の４地点では１０月ころま

では約１００nmol�m３以下の低濃度だが，
１１月頃から上昇して冬季に１５０から４００

nmol�m３の高濃度に達した。HClの場合

は，２７地点中２５地点で春季，秋季の二山

型の変動が見られ，冬季に極小値がある

が，夏季にも若干極小値がみられ，前述

の HNO３と良く似たパターンといえる。

地域別に見ると，Pや I地域では，豊橋，

騎西，神戸須磨のような高濃度の地点か

ら香北，伊自良湖，広島安佐南のような

低濃度の地点まで濃度レベルの大きく異

なる地点がそれぞれの地域に含まれてい

る。一方，J地域では，５０nmo�m３を若
干超える札幌白石，新潟小新，小杉の３

地点以外の１０地点は，全て４０nmol�m３以
下の地点であった。全体を通して，HCl

は HNO３にみられたほど顕著な特徴はな

いが，全体的に HNO３と似た経月変化が

ほとんどの地点で見られたが，HNO３で

は冬季には濃度が急激に低下するのに対

し，HClでは冬季における濃度の低下が

小さく，結果として年間を通じての変化

が緩やかであった。NH３の場合は，２８地

点中２６地点で HClと比較的類似し，春

季，秋季の二山型の変動がみられた。地

域別に見ると，P地域では伊自良湖，海

南のような低濃度の地点はあるものの特

に高い前橋や豊橋のような高濃度の地点

も含まれていて地点間の濃度差が大き

い。J地域では１３地点のすべてが０～２００

nmol�m３の，I地域では６地点のすべて

が７０～２８５nmol�m３の範囲内の濃度で地
点間の差が少なかった。

５）O式パッシブ法によるガス状成分濃度で

は，以下のことが分かった。なお，地域区分

では Eおよび Iは２地点と少なく，ここでは

解析結果を省略した。

① SO２および NH３では，中央値は月平均，

年平均共に，NH３＞SO２であり，月平均

値の最高値は SO２≒NH３，年平均値の場

合は NH３＞SO２であった。地点別に見る

と SO２は札幌白石が月平均の最高値

（６．３６ppb）と年平均の最高値（２．３７ppb）

を，NH３は熊本が月平均の最高値（６．１６

ppb）と年平均の最高値（４．６５ppb）を記録

した。全国の平均値でみると，NH３は

１．４３ppbで SO２の３．４倍も多い。地域の

平均値を比較すると，SO２＋NH３は P（１５

地点）が J（１８地点）より高く，特に NH３

が Jの０．８５ppbに比べて，Pが１．９１ppb

と高い傾向が見られた。年平均値の排出

量別平均値では，SO２および NH３とも L

＞M＞Sの傾向が見られた SO２の経月変

化では，３７地点中２９地点で１年を通じて

約１ppb以下のレベルで大きな変動は見

られなかった。また３７地点中７地点で春

季，夏季は低く冬季に２ppb以上の高濃

度を示した。地域別に見ると Pではほ

とんど前者の挙動を，J地域では北海道

の４地点で後者の挙動を示し，他の地点

では前者の挙動を示した。NH３では，P

では青森名川，宮城大和，八幡平など比

較的高濃度を示す地点から，福島天栄な

どの低濃度の地点まで，地点間の濃度レ

ベルの差が大きかった。一方 Jでは，札

幌北を除くと，１７地点のすべてが０～２

ppbの範囲内で推移し地点間の差が少な

かった。経月変動では，Eを除くいずれ

の地域でも変化に若干の違いはあるもの

の，年間を通じて１～３ppbの低濃度で

推移した。

② NO２，NO，NOXおよび O３の月最高濃度

および年平均最高濃度は，NO２はいずれ

も神戸須磨で，NOは札幌北（月），新潟

上山（年）で，NOXはいずれも名古屋緑

で，O３は青森雲谷（月），八幡平（年）で

観測された。また地域区分では NO２は主
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に Lで濃度が高いが，一部 Mでも高く，

北海道では夏に濃度が低く，春および秋

に高い場合が多く，神戸須磨でも同様で

あった。他の地域では春および夏に濃度

が高い場合が多かった。NOは主に Lで

高いが，一部 M（札幌北），S（阿蘇）でも

高く，概ね秋～冬に濃度が高い場合が多

くみられた。NOXは主に Lで高いが，一

部 M，S（阿蘇）でも高かった。札幌市内

３地点および名古屋などでは秋～冬に，

新潟県内３地点，郡山朝日および小名浜

などでは秋に濃度が高く，仙台根白石お

よび青森名川などでは春～夏に濃度が高

かった。O３は主に Sで高く，一部 M（郡

山堀口）でも高かった。いずれも春に高

く，夏に低い傾向の場合が多かったが，

名古屋，小名浜および熊本のように８～

１０月にかけて小さなピークが見られる場

合があった。

③ SO２，NH３について O式パッシブ法と FP

法あるいは自動測定装置による測定結果

の比較を行った。SO２，では，自動≧FP

法≫O式パッシブ法となり，O式パッシ

ブ法が他の２法より低めの値となる傾向

の強いことが示唆された。NH３では，FP

法≫O式パッシブ法の傾向がみられた。

④ NO２，NO，NOXおよび O３について O式

パッシブ法と自動測定装置による測定結

果（O３は自動の濃度は OX濃度）の比較を

行った。いずれも O式パッシブ法によ

る濃度が高めの傾向が認められた。特に

NO２ではその傾向が顕著であった。NO２

で自動の濃度がより高い場合は冬に，自

動の濃度と比較的よく合致する場合は５

－７月の場合が認められた。また，O３

の場合は，O式パッシブ法による濃度が

高い場合があり，それらは夏場にみられ

た。

６）乾性沈着量を求める方法として，インファ

レンシャル法の乾性沈着量推計モデル Ver.

２を開発した。主な改良および新項目は以下

の通りである。

① SO２の乾性沈着速度算出法の改良

②粒子状物質の乾性沈着速度算出モデルの

追加

③ O３の乾性沈着速度算出モデルの追加

７）全国１５地点（札幌，仙台，新潟，東京，長

野，名古屋，金沢，奈良，大阪，松江，広島，

高知，福岡，鹿児島，那覇）で各季節の代表

的な月（春季：５月，夏季：８月，秋季：１１

月，冬季：２月）毎に成分ごとの沈着速度お

よび乾性沈着量の計算を行った。

①沈着速度では，SO２については，春季，

夏季および秋季は森林地域が最も大き

く，市街地が最も小さかった。冬季は農

地が最も大きく，積雪が最も小さかっ

た。HNO３については，いずれの季節も

市街地が最も大きく，水面が最も小さ

かった。O３については，春季，秋季お

よび冬季は農地が最も大きく，水面が最

も小さかった。夏季は農地と草地が最も

大きく，水面が最も小さかった。粒子状

物質（SO４２－，NO３－）については，いずれ

の月も森林地域が最も大きく，市街地が

最も小さかった。

②調査地点を含む１kmメッシュの土地利

用割合から乾性沈着量を算出した。沈着

量は，SO２の１５地点の平均沈着量は，春

季は０．５８kmol�km２�month（以下単位省

略），夏季は０．５５，秋季は０．６３および冬

季は１．２２であり，冬季が最も多かった。

地点別沈着量では，５月および夏季は広

島安佐南で最も大きく，秋季は喜入

が，２月は金沢が最も多かった。

③ HNO３の１５地点の平均沈着量は，春季は

４．６１，夏季は４．２９，秋季は１．３９および２

月は１．４４であり，春季が最も多かった。

地点別沈着量では，春季は長野が，夏季

は名古屋緑が，秋季，冬季は喜入が最も

多かった。

④ SO４２－の１５地点の平均沈着量は，春季は

０．２１，夏季は０．１６，秋季は０．０９および冬

季は０．１７であり，春季が最も多かった。

地点別沈着量では，春季は金沢が，夏季，

冬季は広島安佐南が，秋季は喜入が最も

多かった。
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⑤ NO３－の１５地点の平均沈着量は，春季は

０．１２，夏季は０．０４，秋季は０．０９および冬

季は０．１７であり，冬季が最も多かった。

地点別沈着量では，いずれの季節も騎西

が最も多かった。

⑥ O３の１５（１２）地点の平均沈着量は，春季

は１１．４，夏季は５．５４，秋季は４．１２および

冬季は６．２２であり，春季が最も多かっ

た。地点別沈着量では，春季は三条が，

夏季は騎西が，秋季および冬季は喜入が

最も多かった。

⑦ガスと粒子状物質の乾性沈着量を比較し

た結果，硫酸態である SO２と SO４２－は，

いずれの季節もガス状に比べて粒子状の

割合が低いが，春季に粒子状物質の割合

が比較的高かった。また，硝酸態である

HNO３と NO３－は，いずれもガス状に比

べて粒子状の割合が低いが，冬季が粒子

状物質の割合が比較的高かった。

８）乾性沈着量と湿性沈着量の平均的割合は，

硫酸態では，春季，夏季，秋季は乾性沈着量

は湿性沈着量の約３０―４０％程度であるが，冬

季では約８０％程度であり，騎西では３．７倍と

乾性沈着量が多かった。硝酸態では春季では

乾性沈着量が湿性沈着量の約２．７倍，夏季で

は約１．６倍，秋季と冬季では乾性沈着量が湿

性沈着量と同程度であり，総じて乾性沈着量

の割合が多く，今回算出していない NO２の寄

与を考慮すれば，より乾性沈着量が多いと考

えられた。
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