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１．研究実施の概要

　東アジア(北東アジア及び東南アジア)における経済発展に伴う工業化は、環境影響物質の放出量

を急速に増加させ、この地域の大気質に大きな影響を与えている。そうした大気質変化の具体的な

例として、対流圏におけるオゾンと酸性物質の増加現象がある。大気中における生成・輸送・沈着

といった大気化学的見地から見た場合、対流圏オゾンの生成と酸性物質の生成とは表裏一体の現象

であり、また植生に対する影響を論ずる場合にも常に両者の共存による相乗効果を考慮する必要が

あることが知られている。しかるに、大気中における酸性物質の増加が「酸性雨」という言葉で広

く知れ渡っているのに反し、対流圏オゾンの増加についてはまだ一般にはほとんど認識されていな

い。特にわが国では1970 年代の光化学スモッグによる人体被害が沈静化して以来、オキシダント問

題は忘れられ、オゾン・オキシダントの環境影響研究にも一部を除いてほとんど研究予算が投入さ

れていない。一方、1970 年代から 1990年代の 30 年間にわたる東アジア地域における経済活動の活

性化は、わが国を初めとする東アジア・太平洋周縁地域の対流圏オゾンの増加をもたらし、このま

まオゾンの増加が続いた場合、酸性物質の沈着と相まって、21 世紀の近い将来、この地域に極めて

深刻な環境影響をもたらす可能性がある。本プロジェクトでは、こうした認識の下に東アジアにお

ける対流圏オゾン及び酸性物質の時間的・空間的変動とその要因を定量的に明らかにし、その植生

影響の可能性を推定することを目的とした。

これらの目的を達成するために、本研究では大きく次の二つの研究課題を設定し、それぞれを

東京大学先端科学技術研究センターと慶応義塾大学理工学部の二つのサブグループで担当した。

　１．オゾンの長距離輸送過程及び光化学的生成消滅機構の解明

　２．大気汚染物質の新しい測定法の開発と長距離輸送の実態解明

また研究手法としてはこれら二つの研究課題に共通して、主に次の二つの手法を組み合わせる研

究戦略を用いた。

１）リモートステーションにおける通年連続観測

　東アジア全域におけるオゾンの濃度変動の実態を明らかにするために、オゾンと一酸化炭素の通

年連続観測をわが国の沖縄、隠岐、八方、利尻の各ステーション、及びロシアのモンディ、中国の

黄山、タイのスリナカリン、インタノンの各ステーションで行った。各ステーションから得られた

データは、通年での後方流跡線計算による気塊のセクター別カテゴリー分類により解析された。

２）新しい大気化学測定機器の開発と製作された機器を用いた野外集中観測

　オゾン及び酸性物質の生成・消失機構を解明するため、いくつかの大気微量成分の測定機器を開

発し、新たな大気化学研究の展開を図った。

　東京大学においては次の４つの高感度高精度測定装置が開発された。

(1) HOx ラジカル測定装置 (レーザー誘起蛍光法(LIF))

(2) パーオキシアセチルナイトレート(PAN)測定装置 (ガスクロマトグラフ／負イオン

　　化学イオン化質量分析法(GC/NI-CIMS)）

(3) 硝酸ガス(HNO3) 測定装置（NI-CIMS)

(4) 無機ハロゲンガス(Cl2, Br2)測定装置（NI-CIMS)

慶応大学においては次の４つの自動連続測定装置が開発された。

(1)酸性・塩基性ガス(HCl, HNO3, SO2, NH3) 測定装置 (拡散スクラバー／イオンクロ

　　マトグラフ法(DS/IC))

(2) アルデヒド(HCHO, CH3CHO) 測定装置 (拡散スクラバー／液体クロマ

　トグラフ法(DS/LC)）

(3) 無機ハロゲンガス(Cl2, Br2) 測定装置 (DS/IC)

(4) 過酸化水素(H2O2)測定装置 (DS/IC)



これら開発された測定機器は、平成 10、 11、 12 年夏季にそれぞれ隠岐、沖縄、利尻において

大気光化学プロセス解明を目的とした集中観測に活用された。また、酸性・塩基性ガス測定装置及

びアルデヒド測定装置は隠岐、沖縄に配備され通年連続観測が行われた。

本研究の主要な結論は次の通りである。

局地的汚染の影響を受けていない東アジアのリモート地点においては、オゾンの濃度は長距離

輸送によってその濃度が支配されていることが明らかとなった。中国・朝鮮半島などアジア大

陸沿岸部の人間活動の活発な地域を通過した「北東アジア地域汚染気塊」中のオゾン濃度は、

春季から秋季にわたって、わが国の環境基準値(１時間平均値 60 ppbv)をしばしば越えている。

わが国ではオキシダントの環境基準値はほとんど達成されていないが、その理由がわが国に流

入する「バックグランド」オゾンが、既に 60ppbv に近いため、これにわが国自身からの汚染が

加わって環境基準値を容易にオーバーしてしまうためであることが明らかとなった。ヨーロッ

パで用いられているオゾンの植物影響指数 AOT40 を用いて、オキシダント常時監視局データを

評価した場合、わが国のルーラル地域では、既に AOT40 の臨界レベル(樹木の光合成活性を 10%

低下させるオゾン暴露量)を 2-3 倍以上越えていることが分かった。このことからわが国の森林

に対するオゾンストレスは現時点で既に無視し得ないレベルにあるといえる。今後中国の経済

発展が続き、モータリゼーションが本格化したときには、わが国に流入する「北東アジア地域

汚染気塊」中のオゾン濃度がさらに上昇することは明らかであり、わが国の森林植生保護のた

めにはオゾン汚染を越境大気汚染としてとらえ、地球環境問題の視点からの対策をとることが

必要である。

沖縄では､ 大気中硫黄酸化物の半数以上は中国大陸から長距離輸送されることが明らかとなり､

日本の都市大気レベルの大気中硫酸塩濃度が沖縄においてしばしば観測され､ 大気の酸性化が懸念

される｡

　オゾンの光化学生成理論を定量的に検証するためには、連鎖反応のキャリアとなっている HOx

(= OH/HO2)ラジカルを直接測定し、同時に NOx、 CO、 VOC、紫外線量などを測定して、それら

を用いたモデル計算と実測値を比較することが必要である。本研究では HOx 測定装置の他、ア

ルデヒド測定装置などが製作されたことによりこのような検証が可能となった。隠岐、沖縄、

利尻の３回の集中観測の結果、沖縄ではほとんどの場合実測値が計算値と一致したのに対し、

隠岐、利尻では一般に計算値は実測値を２倍程度上回って予測しており、なお未知のプロセス

が含まれることが明らかとなった。これまで欧米で行われた HOx ラジカルの結果も同様の傾向

を示しており、オゾンの光化学生成・消滅に関する未知プロセスの研究が引き続き重要である

ことを示している。

サブグループ（１）オゾンの長距離輸送過程及び光化学的生成消滅機構の解明

（東京大学先端科学技術研究センターグループ）

東アジアにおけるオゾンの光化学的生成と輸送の実態とメカニズムの解明を目的として、沖縄、

隠岐、八方、利尻の他ロシア、中国、タイにおいてオゾンと一酸化炭素の多年度にわたる通年観測

を、また沖縄、隠岐、利尻において集中観測を行った。

　通年観測からは東アジアにおける気塊は大きく「ユーラシアバックグランド気塊」「北東アジア地

域汚染気塊」「太平洋気塊」「南シナ海気塊」「インド洋気塊」に分けられることが分かりそれぞれの

気塊中のオゾン濃度、季節変化の特徴が明らかとなった。特に中国、韓国などの北東アジア地域汚

染により夏季には月平均値で約 20ppbv のオゾンが生成されていることが初めて定量化された。また

ヨーロッパにおける観測データとの比較から、「ユーラシアバックグランド気塊」中のオゾンはヨー



ロッパにおけるバックグランド気塊中のオゾンより 10 ppbv 程高く、このことも東アジアにおける

オゾン濃度を高めている一因であることが分かった。

　大気光化学反応メカニズム解明のため、レーザー誘起蛍光法による HOx ラジカル，負イオン化学

イオン化法による PAN，HNO3，Cl2/Br2の高感度・高精度測定装置を新たに開発し、これらを用いた

野外観測が行われた。集中観測では特に HOx ラジカルの直接測定による、オゾンの光化学反応理論

の検証を行い、海洋大気境界層における大気光化学プロセスになお未知の過程が含まれることが明

らかとなった。また、利尻において PAN 測定装置を用いては１年以上の、HNO3測定装置を用いては

６カ月間の野外連続測定が行われ、それぞれの季節変化の特徴が明らかとなった。Cl2/Br2測定装置

については新しい原理に基づく測定装置を開発し、実験室での精度チェックの後野外観測における

問題点を明らかにした。

サブグループ（２）大気汚染物質の新しい測定法の開発と長距離輸送の実態解明

（慶応義塾大学理工学部グループ）

　東アジアから放出された酸性物質と酸化性物質の越境汚染の実態を把握し、それらの輸送過程に

おける生成・沈着のメカニズムを解明する事を目的として、1997～2000 年の期間､沖縄､ 隠岐､ 利

尻の日本近海の離島において､ 通年観測及び集中観測を通じて､ 大気中の酸性物質と酸化性物質の

測定を行った｡

  大気観測には､ 拡散スクラバーのガス成分捕集装置とイオンクロマトグラフ又は液体クロマトグ

ラフの分析装置とを組み合わせた自動連続測定装置を新たに開発した｡ これらの開発した装置を観

測地点に設置し､ サブ ppbv レベルのバックグラウンド地域での大気中微量ガス成分濃度を､ 長期

間無人で一時間毎に自動連続測定を行ってきた｡ 測定対象とする微量ガス成分は､ (1)酸性・塩基性

ガス（HCl、HNO3、SO2、NH3），(2)無機ハロゲンガス（Cl2、Br2）， (3)アルデヒド（HCHO、CH3CHO），

(4)過酸化水素等である｡ 3 カ年の大気観測を通じて､ 酸性､ 酸化性ガス成分による越境大気汚染

の実態､ 更に､ それらの輸送過程における生成・沈着のメカニズムが明らかになったばかりでなく､

開発した拡散スクラバー法を用いた高感度・高精度の微量ガス成分自動連続測定装置の有効性が確

認された｡

又､ 大気観測には､ 微量ガス成分の他､ 大気粉塵中の化学イオン成分の測定も長期間継続して

行ってきた｡ 気塊の流れを推定する後方流跡線解析に基づいたセクター区分により､大気粉塵中の

化学イオン成分の測定結果を解析した結果､ 沖縄では､ 大気中硫黄酸化物の半数以上は中国大陸か

ら長距離輸送されることが明らかとなり､ 日本の都市大気レベルの大気中硫酸塩濃度が沖縄におい

てしばしば観測され､ 大気の酸性化が懸念される｡
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