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 1 8 世 紀中 頃 に 始 まっ た 産 業革 命 、そ の後 2 0 世 紀 初 頭に 確立 さ れ た ハ ー バ ー・

ボッ シ ュ 法 を 契 機 とす る 産 業活 動 の 拡大 に よ り、 環 境 中に 過 剰 な量 の 反 応性 窒

素（ N r）が 投 入さ れ て き た 。こ れら の N r は 、大 気中 で そ の 形態 を 変 化さ せ な が

ら広 域 に 輸送 さ れ 、最 終 的 に 地 球 表 面へ 沈 着 して 環 境 の酸 性 化 、富 栄 養 化を 引

き起 こ し 、窒 素 循 環の 攪 乱 によ り 生 態系 に も 深刻 な 影 響を 及 ぼ す。 日 本 を含 む

東ア ジ ア は 、 世 界 のな か で も特 に 窒 素沈 着 影 響 の リ ス クが 高 い 地域 で あ り、 当

該地 域 に おけ る 窒 素沈 着 量 の正 確 な 推計 ・ 評 価が 喫 緊 の課 題 で ある 。 沈 着現 象

は主 に 乾 性お よ び 湿性 沈 着 の二 つ の 過程 が あ り 、 乾 性 沈着 量 の 推計 は 湿 性沈 着

量の 推 計 より も は るか に 難 しい 。 乾 性沈 着 量 を推 計 す る簡 易 的 な手 法 と して 乾

性沈 着 推 定法 が 広 く用 い ら れて い る 。こ の 手 法は 、 理 論的 な 数 値モ デ ル （抵 抗

モデ ル ） から 推 計 した 沈 着 速度 （ 物 質の 沈 着 のし や す さを 表 す 指標 ） と 実測 し

た大 気 汚 染物 質 の 濃度 の 積 から 乾 性 沈着 量 を 求め る も ので あ る 。しか し 、N r の

乾性 沈 着 に大 き く 寄与 す る ガス 状 の H N O 3、 N H 3 お よ び 粒子 状 の N O 3
–、 N H 4

+の

沈着 速 度 の推 計 は 未だ に 不 確実 性 が 大き い 。2 0 世 紀後 半か ら 欧 米を 中 心 に、こ

れら N r 成分 の 乾 性沈 着 メ カニ ズ ム の解 明 に 向け て 、 様々 な 植 生面 に お ける 交

換フ ラ ッ クス 観 測 が行 わ れ てき た が 、N H 4 N O 3、N H 3、H N O 3 は 大気 中 で 相互 に 作

用し て お り、 そ れ が乾 性 沈 着へ 複 雑 な影 響 を 及ぼ す た め 、 未 解 明な 部 分 が多 く

残さ れ て いる 。特 に N H 3 は 大気 か ら 地表 面 へ 沈着 す る だけ で な く 、植物 の気 孔

や土 壌 を 通し て 大 気中 に 放 出さ れ る とい う 双 方向 交 換 性を 有 し てお り 、 その 動

態は 極 め て複 雑 で ある 。 さ らに 、 日 本を 含 む 東ア ジ ア 地域 に お ける 当 該 メカ ニ

ズム 解 明 のた め の 観測 お よ びモ デ ル 研究 は 欧 米と 比 べ 極め て 少 なく 、 窒 素沈 着



量の 推 計 ・評 価 の 大き な 妨 げと な っ てい る 。 以上 の 背 景 か ら 、 本研 究 で は 、 当

該地 域 に おけ る 窒 素沈 着 影 響評 価 の 精度 向 上 に資 す る こと を 目 的と し て 、 日 本

の森 林 お よび 農 地 にお い て 行っ た フ ラッ ク ス 観測 を も とに 、 大 気－ 植 生 表面 交

換メ カ ニ ズム の 研 究を 実 施 した 。  

 F M 多 摩丘 陵（東 京都 八 王 子市 ）の森 林で 、着葉 期（夏 季・秋 季）お よ び落 葉

期（ 冬季 ）に 、集 中 的に 鉛 直 濃度 プ ロ ファ イ ル 観測 を 実 施し た 。そ の 結果 、P M 2 . 5

成分 の な かで 、 N O 3
–の森 林 内 にお け る 濃度 減 衰 率は 季 節・昼夜 間 に かか わ らず

S O 4
2 –よ り も大 き い こと が 明 らか と な った 。こ の 成分 間 差 は特 に 着 葉期 に お いて

顕著 で あ り、同 期間 では N O 3
–の 濃 度減 衰率 が 比 較的 沈 着 しや す い ガス 状 の 二酸

化硫 黄 に 匹敵 す る ケー ス も あっ た 。 同じ 森 林 で長 期 的 に行 っ た デニ ュ ー ダ・ 緩

和渦 集 積 法（ R E A 法）を 用 いた 交 換 フラ ッ ク ス 観 測 に おい て も 、着 葉 期 と落 葉

期に か か わら ず 、N O 3
–の 沈 着速 度 は 、S O 4

2 –よ りも 大 き いだ けで な く 、反応 性 が

高く 沈 着 しや す い H N O 3 と 同 程度 で あ った 。 N O 3
–の 大 き な濃 度 減 衰率 お よ び沈

着速 度 は 、半 揮 発 性で あ る N H 4 N O 3 粒子 が 、 沈着 面 付 近に お い て N H 3 と H N O 3

へガ ス 化 する 平 衡 移動 に よ って 引 き 起こ さ れ た可 能 性 が高 い こ とが 示 唆 され た

（粒 子 状 S O 4
2 –は 不 揮発 性 ）。日 中 で は 日射 に よ って 着 葉 期は 樹 冠 付近 、落 葉期

は林 床 付 近で 気 温 が最 も 高 くな る た め、 こ れ らの 沈 着 面付 近 で は N H 4 N O 3 粒 子

が揮 発 し 、 N O 3
–が H N O 3 へ ガ ス化 し て 急速 に 沈 着す る こ とで 、 そ の沈 着 が 促進

され た と 考え ら れ た 。さ ら に、H N O 3 の急 速 な 除去 は 沈 着面 付 近で H N O 3 濃 度の

急激 な 低 下を 引 き 起こ し 、 昼夜 間 と もに 上 記 のガ ス へ の平 衡 移 動を 促 進 した と

考え ら れ た。同 R E A 観測 では H N O 3 の 森林 か ら の 放 出 が 観測 さ れ 、沈 着 速度 は

抵抗 モ デ ルに よ る 理論 値 よ り小 さ か った 。 こ れら の H N O 3 の沈 着 の 抑制 お よび

放出 は 、 沈着 面 付 近で の N H 4 N O 3 の 揮発 に よ り生 成 し た一 部 の H N O 3 が 完全 に

は除 去 さ れず 、乱流 によ っ て 上向 き へ 移動 し た こと が 原 因で あ る と考 え ら れ た 。 

 N H 3 は 森 林 と 農 地 に お い て 異 な る 挙 動 を 示 し た 。 F M 多 摩 丘 陵 の 森 林 に お け

る鉛 直 濃 度プ ロ フ ァイ ル 観 測で は 、N H 3 は日 中（ 夏季・冬季 ）に 放出 、夜間（ 夏

季・秋 季・冬季 ）に 沈着 傾 向 を示 し 、双 方向 交 換 に季 節・日 内変 動 が 見ら れ た 。

一方 、 F M 府中 （ 東 京都 府 中 市） の 農 地で 行 っ た R E A 法 を用 い た 交換 フ ラ ック

ス観 測 で は、 ダ イ ズ成 長 期 およ び 休 閑期 に か かわ ら ず 、ほ と ん どの 期 間 で N H 3

は沈 着 を 示し た 。 欧米 で 開 発さ れ た N H 3 双 方向 交 換 モ デル を 用 いた 推 計 で は 、

森林・農 地 に 関わ ら ず 、日中 に 大 きな 放 出 、夜間 に わ ずか な 放出・沈 着 を 示し 、

観測 結 果 をほ と ん ど再 現 で きな か っ た。 モ デ ル内 の パ ラメ ー タ ーや 計 算 式 、 特

にク チ ク ラ抵 抗 の 変更 に よ って 、 観 測結 果 と モデ ル の 不一 致 は ある 程 度 改善 さ

れ、 日 本 の森 林 お よび 農 地 にお い て 当該 モ デ ルを 適 用 する 際 の 示唆 を 得 るこ と

がで き た 。  

 沈 着 過 程に お け る N H 4 N O 3 − N H 3 − H N O 3 の相 互 作 用は 、現在 の モ デル で は 扱わ

れて い な いた め 、 より 正 確 な窒 素 沈 着量 の 推 計 ・ 評 価 のた め に は、 こ れ らの 現

象の 定 量 化・ モ デ リン グ に 焦点 を 当 てた 研 究 が 今 後 必 要と な る 。ま た 、 以上 の

結果 に 基 づ き 、 日 本を 含 む 東ア ジ ア 地域 独 自 のモ デ ル を開 発 す るこ と で 、当 該

地域 に お け る N r 沈 着に 対 す る理 解 を より 深 め られ る と 考え ら れ る 。  


