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主 に 燃 料 の 燃 焼 に よ っ て 生 じ る 二 酸 化 硫 黄 や 窒 素 酸 化 物 は 、 大 気 中 に 放 出 さ

れ て エ ア ロ ゾ ル と な り 、約 1～ 2 週 間 の 浮 遊 期 間 中 に 数 千 k m も 輸 送 さ れ 、越 境

大 気 汚 染 の 現 況 と な っ て い る 。 窒 素 酸 化 物 は 対 流 圏 オ ゾ ン 生 成 の 触 媒 と な り 、

対 流 圏 オ ゾ ン 濃 度 を 増 加 さ せ て い る 。 工 業 化 が 進 ん だ 国 々 で は 窒 素 酸 化 物 濃 度

は 減 少 す る 傾 向 に あ る が 、 今 後 発 展 が 期 待 さ れ る ア ジ ア の 途 上 国 で は 窒 素 酸 化

物 の 放 出 量 が 増 加 す る 恐 れ が あ る 。  

「 L o n g - r a n g e  Tr a n s p o r t  a n d  S o u r c e - r e c e p t o r  R e l a t i o n s h i p s  o f  A c i d i f y i n g  

S u b s t a n c e s  i n  E a s t  A s i a」 (東 ア ジ ア に お け る 酸 性 化 物 質 の 長 距 離 輸 送 と 排 出

─ 受 容 関 係 )と 題 す る 本 研 究 は 、越 境 大 気 汚 染 の 総 合 的 な ア セ ス メ ン ト を 可 能 と

す る た め に 、 東 ア ジ ア 、 東 南 ア ジ ア の 各 地 域 か ら 排 出 さ れ る 二 酸 化 硫 黄 、 反 応

性 の 窒 素 酸 化 物 が 、 ど の 場 所 に 乾 性 沈 着 、 湿 性 沈 着 と し て 受 容 さ れ る の か を 推

定 す る 手 法 を 確 立 し た も の で あ る 。  

東 ア ジ ア に お け る 硫 黄 酸 化 物 の 越 境 輸 送 に 関 し て は こ れ ま で に も ラ グ ラ ン ジ

ェ 型 の 輸 送 モ デ ル を 用 い て 研 究 さ れ て き て い る が 、 よ り 正 確 に 汚 染 物 質 の 輸 送

を 扱 う こ と が で き る オ イ ラ ー 型 の 3 次 元 輸 送 モ デ ル を 用 い て 、 反 応 性 の 窒 素 酸

化 物 の 輸 送 を 取 り 扱 っ た 研 究 は こ れ ま で な さ れ て い な か っ た 。 本 研 究 で は 最 新

の オ イ ラ ー 型 の 3 次 元 大 気 化 学 輸 送 モ デ ル で あ る C M A Q を 東 ア ジ ア 、東 南 ア ジ

ア の 領 域 に 空 間 解 像 度 2 7 k m 、 8 1 k m で 適 用 し て い る 。 大 気 場 に 関 し て は

N C E P / N C A R の グ ロ ー バ ル 再 解 析 デ ー タ を 初 期 値 、 な ら び に 境 界 条 件 と し て メ

ソ ス ケ ー ル 領 域 大 気 モ デ ル M M 5 を 用 い て 2 0 0 1 年 の 1 年 分 が 計 算 さ れ て い る 。 

二 酸 化 硫 黄 、 窒 素 酸 化 物 の 大 気 へ の 排 出 量 に つ い て は 様 々 な イ ン ベ ン ト リ ー

デ ー タ に 基 づ い て 季 節 変 化 や 大 き な 点 源 に つ い て は 鉛 直 分 布 も 含 め て 新 た に 推

定 さ れ 、格 子 点 化 し て 用 い ら れ た 。大 気 化 学 反 応 輸 送 モ デ ル の 側 方 境 界 条 件 は 、

g l o b a l  M o d e l  f o r  O z o n e  a n d  R e l a t e d  C h e m i c a l  Tr a c e r s  ( M O Z A R T )の 算 定 値 の

空 間 解 像 度 、化 学 物 質 分 類 な ど を C M A Q 用 に 変 換 し て 与 え ら れ て い る 。こ れ に

よ り 、 オ ゾ ン や 一 酸 化 炭 素 、 p e r o x y a c e t y l  n i t r a t e  ( PA N )な ど 大 気 中 で の 寿 命

が 長 く 長 距 離 輸 送 さ れ る 物 質 の 対 象 領 域 外 か ら の 影 響 を 考 慮 す る こ と が 可 能 と

な っ て い る 。 こ の よ う に 境 界 条 件 を 与 え る こ と に よ り 、 特 に 冬 季 に お い て モ デ

ル の オ ゾ ン 濃 度 の 推 定 精 度 を 向 上 さ せ る こ と が 確 認 さ れ て い る 。 ま た 、 夏 の オ

ゾ ン 濃 度 に 関 し て は 、 光 化 学 反 応 過 程 に 鋭 敏 で 、 C B I V と S A P R C 9 9 の 2 つ の

光 化 学 反 応 過 程 モ デ ル が 試 さ れ 、 S A P R C 9 9 の 方 が 揮 発 性 有 機 化 合 物 の 分 類 は

多 い も の の C B I V の 方 が 概 ね 観 測 を よ く 再 現 す る こ と が 検 証 さ れ て い る 。  



さ ら に 、 こ う し て 構 築 さ れ た 東 ア ジ ア 、 東 南 ア ジ ア の 越 境 大 気 化 学 物 質 輸 送

モ デ ル の 推 定 結 果 は 、 A c i d  D e p o s i t i o n  M o n i t o r i n g  N e t w o r k  i n  E a s t  A s i a  

( E A N E T )な ら び に G l o b a l  O z o n e  M o n i t o r i n g  E x p e r i m e n t  ( G O M E )セ ン サ に よ

る 観 測 デ ー タ と 比 較 さ れ て い る 。そ れ に よ る と 、モ デ ル の 推 定 結 果 は 、E A N E T

の 地 点 観 測 結 果 と 比 べ て 、 季 節 変 動 、 日 々 変 動 、 日 周 変 動 を よ く 捕 ら え て い る

が 、 モ デ ル の 空 間 解 像 度 が 8 1 k m の 場 合 、 地 形 が 十 分 に 表 現 さ れ な い た め 、 推

定 精 度 が 落 ち る こ と が 示 さ れ て い る 。 窒 素 酸 化 物 に 関 し て は 日 本 中 南 部 で モ デ

ル が や や 過 小 評 価 し て い る も の の 、 衛 星 観 測 と 比 較 す る と 、 対 象 領 域 内 の 鉛 直

積 分 さ れ た 窒 素 酸 化 物 濃 度 の 空 間 分 布 は よ く 捕 ら え ら れ て い る 。 窒 素 酸 化 物 濃

度 の 過 小 評 価 は G O M E と 比 較 し て 冬 の 中 国 東 部 の 工 業 化 地 帯 で も 観 察 さ れ 、イ

ン ベ ン ト リ ー デ ー タ に お い て 、 家 庭 か ら の 暖 房 に 伴 う 窒 素 酸 化 物 の 排 出 量 が や

や 低 め な の で は な い か 、 と い う こ と が 示 唆 さ れ て い る 。 夏 の 中 国 西 部 や モ ン ゴ

ル に お け る 過 小 評 価 に 関 し て は 、 土 壌 か ら の 生 化 学 的 な 窒 素 酸 化 物 の 排 出 を 過

小 評 価 し て い る た め で は な い か と 推 察 さ れ て い る 。  

降 水 中 の 濃 度 に 関 し て は 、 硫 酸 な ら び に ア ン モ ニ ア の 濃 度 は 概 ね 適 切 に 再 現

さ れ て い る も の の 、 硝 酸 濃 度 に 関 し て は 排 出 量 の 不 確 実 性 を 除 い て も や や 過 小

評 価 す る 傾 向 に あ り 、 C M A Q の 化 学 反 応 過 程 を 評 価 し 改 良 す る た め に は 、よ り

包 括 的 な 反 応 性 窒 素 酸 化 物 と エ ア ロ ゾ ル の 観 測 が 必 要 で あ る こ と が 指 摘 さ れ て

い る 。  

こ の よ う に 精 度 が 検 証 さ れ た 越 境 大 気 化 学 物 質 輸 送 モ デ ル を 用 い て 東 ア ジ ア

に お け る 汚 染 物 質 の 排 出 ─ 受 容 関 係 が 推 定 さ れ た 。 様 々 な 感 度 分 析 の 結 果 、 ア

ン モ ニ ア 排 出 量 を 減 ら す と 大 気 化 学 過 程 の 非 線 形 効 果 に よ っ て 硫 黄 酸 化 物 や 反

応 性 窒 素 酸 化 物 の 沈 着 量 も 大 き く 変 化 し て し ま う こ と が わ か っ た 。 こ う し た 知

見 に 基 づ き 、 二 酸 化 硫 黄 や 反 応 性 窒 素 酸 化 物 の 排 出 量 を 特 定 地 域 に つ い て の み

2 5 %削 減 す る と い っ た 摂 動 を 与 え て コ ン ト ロ ー ル 実 験 と の 沈 着 量 の 差 を と り 、

排 出 ─ 受 容 関 係 が 月 ご と に 推 定 さ れ た 。  

中 国 東 部 か ら の 排 出 量 は ア ジ ア 全 体 に お け る 人 為 起 源 硫 黄 沈 着 の か な り の 量

を 占 め る 一 方 で 、 中 国 北 部 で は 硫 黄 沈 着 、 窒 素 沈 着 の か な り の 部 分 を イ ン ド 亜

大 陸 な ど 国 外 の 排 出 か ら 受 容 し て い る こ と 、 三 宅 島 の 火 山 の 影 響 が 日 本 に お け

る 硫 黄 沈 着 の 半 分 を 占 め る こ と 、 ア ジ ア モ ン ス ー ン の 季 節 変 化 に 従 い 、 乾 季 に

長 距 離 輸 送 が 顕 著 で あ る こ と な ど が 明 快 に 示 さ れ て い る 。  

こ の よ う に 、 本 研 究 は 、 最 新 の オ イ ラ ー 型 3 次 元 大 気 化 学 輸 送 モ デ ル と 新 た

に 構 築 し た 排 出 量 デ ー タ セ ッ ト を 用 い て 東 ア ジ ア 地 域 の 排 出 ─ 受 容 関 係 を 推 定

す る 枠 組 み を 構 築 し た も の で 、 地 上 観 測 、 衛 星 観 測 を 用 い た 丁 寧 な 精 度 の 検 証

も な さ れ て お り 、定 量 的 な 信 頼 性 も 高 く 、有 用 性 に 富 む 研 究 成 果 と 評 価 で き る 。

よ っ て 本 論 文 は 博 士 （ 工 学 ） の 学 位 請 求 論 文 と し て 合 格 と 認 め ら れ る 。  


