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Abstract
The Forestry Agency of Japan conducted a program to monitor forest damage caused by acid rain 

and air pollution from the year 1990 to 1999. In this monitoring program, bulk precipitation was collected 
during the middle ten days of the rainy season throughout Japan to analyze chemical constituents. The 
mean pH of the precipitation was acidic and was rising slightly. Electric conductivity was highest in 1994, 
when the lowest precipitation was recorded during the 1990s, and then decreased gradually. Most of the 
elements also had the highest concentrations in 1994. There are significant correlations between most 
element concentrations. The concentrations of NH4

+, nss-Ca2+, NO3
-, and nss-SO4

2- gradually decreased 
from 1994 to 1998. The NO3

- / nss-SO4
2- ratio was also decreasing, which suggests that contribution of 

nitrate to precipitation acidity was increasing. The loads of these elements were mostly dependent on 
the amount of precipitation rather than the concentrations. The geographical distributions of the amount 
of precipitation were usually high in western Japan and low in northern Honshu and Hokkaido Islands. 
However, the distributions of element concentrations in the precipitation changed year by year. Acidic 
precipitation was widely found in the mountainous area. The area with high concentrations of NH4

+、NO3
-, 

and nss-SO4
2- in the precipitation, originating from anthropogenic gaseous pollution, exhibited similar 

distribution patterns with several ten-thousands km2 or larger. However, high concentrations of sea salt 
elements like Na+ and Cl– were limited in the coastal areas.– were limited in the coastal areas.–
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要 旨
　林野庁は酸性雨等の環境汚染が森林に与える影響を早期発見するため酸性雨等森林衰退モニタリ
ング事業を行った。その事業から、1990 ～ 1999 年の 10 年間にわたる梅雨期 10 日間の降水成分の
年変動および国内分布について解析した。1990 年代の降水 pH は常に酸性であったが、経年的に緩
やかな上昇傾向が見られた。電気伝導度（EC）は、調査期間の降水量が最小であった 1994 年が最
も高く、それ以降、緩やかに低下する傾向が見られた。成分濃度は 1994 年に最大値を示したもの
が多く、この年以降、NH4

+、nss-Ca2+、NO3
-、nss- SO4

2- 濃度は減少傾向を示した。NO3
- / nss-SO4

2-

当量比は上昇傾向にあり、硫酸に対して硝酸の割合が増加した。また各成分濃度は互いに正の有意
な相関関係が見られるものが多かった。負荷量は成分濃度より降水量に依存し、全国的に降水量の
多かった 1993 年、1995 年に多く、少なかった 1994 年に最小であった。観測期間中の降水量は西
日本で多く、東北北部～北海道で少なかった。酸性の降水は各地の山間地でも広く観察された。ま
た EC は降水量の少ない地域で高い傾向があった。一方、降水成分の濃度や負荷量の分布は毎年異
なっていたが、成分によっては特定の分布傾向が認められた。人為起源の汚染ガス成分に由来する
NH4

+、NO3
-、nss-SO4

2- は、高濃度に分布する地域がほぼ重なっており、数万 km2 以上の広がりを
もつことが多かった。一方、海塩成分であるNa+とCl–が高濃度になる地点は沿岸部に散在していた。

キーワード： 降雨、酸性雨、大気汚染、モニタリング、海塩成分
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はじめに
　1970年代以降、欧米において酸性雨等による湖沼の
酸性化や森林衰退が問題となった。欧州共同体（EC）
と国連欧州経済委員会（UNECE）は森林モニタリン
グプログラムを実施し、現在も森林の状態を継続して
監視している (Forest Intensive Monitoring Coordinating 
Institute, 2003)。またアメリカ合衆国においても、環
境保護局が Acid Rain Program を実施し、1990 年代
の降水成分の観測結果を報告している (Environmental 
Protection Agency, 2001)。我が国においても、都市近郊
のスギ平地林や山岳地帯のモミ、ブナ、ダケカンバ林等
の衰退が確認され、酸性雨や酸性霧などによる環境汚染
の影響が疑われた（例えば、梨本・高橋 , 1991 ; 池田ら , 
1995 ; Igawa et al., 2002など）。このため、森林総合研究
所の本支所により降水成分の通年観測が行われるととも
に、林内雨、樹幹流の成分も分析された（松浦 , 1992 ;
真田ら , 1991 ; Inagaki et al., 1995 ; 稲垣ら , 1996 ; 金子 , 
1997 ; Yamada et al., 2001 ; Matsuura et al., 2001 ; 伊藤・
加藤 , 2003 ; 相澤ら , 2003 ; 酒井ら , 2003 ; 伊藤・加藤 , 
2004 ; 金子ら , 2004 ; 酒井ら , 2004 ; 山田ら , 2004 ; 相
澤ら , 2004）。さらに林野庁により、酸性雨等の環境汚
染が森林に与える影響を早期発見するため、森林の衰退
状況調査「酸性雨等森林衰退モニタリング事業」が平成
2年度から 1期を 5カ年とし平成 11年までの 2期にわ
たり全国規模で実施された（林野庁 1997,  2003 ; 佐々木
ら , 2001）。
　同時期に環境庁（省）は都市部と沿岸部や離島など
の遠隔地を中心に降水の観測を実施している（環境庁
（省）酸性雨対策検討会 , 1994, 1999, 2002, 2004）。環境
庁のモニタリング結果をもとに、原（1997）は日本の
降水の化学性について詳細な解析を行った。また東京の
首都圏および関東周辺では慶應義塾大学理工学部の研究
グループが酸性雨の観測ネットワークを稼働させている
（Narita et al., 2001 ; 慶應義塾大学理工学部環境科学研
究室 , 2003）。しかし、森林が優占する日本の内陸部に
ついては実測データに乏しく（安念ら , 1995 ; 鹿角ら , 
1996 ; 酒井ら , 2003）、主にモデルを利用して降水成分
の状態や汚染物質の輸送過程が推定されてきた（藤田ら , 
1994 ; 池田ら , 1995）。そのため、山地森林域の降水成
分の実態を広く調査することが求められていた。林野庁
は都道府県の協力を得て、毎年、降水試料が確実に得ら
れる梅雨期に全国約 200地点で林外雨（露地雨）を採取
し、その成分を分析した。このような全国を網羅する大
規模でかつ一斉に降水を採取するような調査はこれまで
行われたことがなかった。この調査は通年観測ではなく
6月のある一時期にすぎないが、日本全域における降水
成分の実測値やその地理的な分布の特徴、年変動の把握
などが期待された。
　林野庁のモニタリングの結果については、第 1期、第
2期の報告書（林野庁 1997, 2003）でその概略が説明さ

れている。本報告は、その中の降水観測データについて
さらに解析を進めたものである。解析にあたっては、全
期間を通じて分析の精度保証を統一して検討し、それを
もとに、1) 実際の山地における降水成分について 1990
年代の 10年間の年変動傾向を知ること、2) 降水成分の
全国分布傾向とその変動を把握することを目的とした。

観測地と方法
　林野庁による降水の採水および分析は実施マニュアル
（林野庁研究普及課 , 1995）に記載されているが、その
主要な点は以下のようなものである。
調査地の選定
　全国を 20km× 20kmのメッシュに区分し、メッシュ
中の陸地面積が全体の 4分の 1未満の場合や都市域な
どを除いた 1,033の地理区画（国土地理院 5万分の１地
形図に相当）から区画を代表する林分１箇所を調査地に
選んだ。その中から、毎年の降水採取区画として全国に
散在するように約 200区画を選び、5年間で全区画を網
羅するように計画した。すなわち、1990～ 1994までの
5年間は毎年降水の採取区画は異なり、5年で全調査区
画を一巡し、1995年に再び 1990年の調査区画に戻り、
1995～ 1999年で 2巡目の採水を行った。
降水の採取方法
　上記で選定した調査地付近において、上方が 45度以
上開空している場所（露場）でバルク方式によって降水
を採取した。採取時期は、梅雨期である 6月の第 3月曜
日から全国一斉に行い、10日間に降った降水を採取し
た。なお、ごく一部の調査地では採取時期が１週間以上
ずれた場合があった（有効データの 5％）。採取方法は、
直径 30cmの漏斗を地上 1.3m以上の位置に固定し、捕
集瓶に貯まった降水を回収した。1990年から 92年まで
の 3年間は降水の回収のみであったが、1993年以降は
回収時の採水量から期間降水量を求めた。降水の採水は
都道府県に委託して実施した。
試料の化学分析と方法
　降水の pH（水素イオン濃度）はガラス電極法、電気
伝導度（EC）は電極法で測定した。降水成分のアンモ
ニウムイオン（NH4

+）、硝酸イオン（NO3
-）、塩素イオ

ン（Cl-）、硫酸イオン（SO4
2-）、リン酸イオン（PO4

3-）
濃度はイオンクロマト法で分析した。カリウムイオ
ン（K+）、ナトリウムイオン（Na+）、カルシウムイオン
（Ca2+）、マグネシウムイオン（Mg2+）濃度は原子吸光法
で分析した。これらの分析は財団法人林業科学技術振興
所に委託し実施した。
降水成分の品質管理・精度保証
　降水の採取時や分析時に生じたと思われる異常データ
を除外するため、東アジア酸性雨モニタリングネットワ
ーク (EANET)の方法（酸性雨研究センター , 2000）を
参考に、下に示した基準でデータの品質管理と精度保証
を行った。この基準は EANETより緩やかであるが、こ
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れは本研究の目的の一つが降水の全国的な分布傾向を把
握することにあるので、多少イオンバランス等に問題が
あっても除外されるデータ数を減らし、その分布を把握
しやすくするためである。降水の成分に関するすべての
解析はこの精度保証が得られたデータのみを用いた。た
だし、降水量についてはすべての観測データを用いた。
　精度保証は次のように行った。まず初めに降水中にリ
ン酸 0.01mg / L以上含まれるデータをすべて除外した。
その後、陽イオンと陰イオンのバランスに関する基準を
R1として、その値を 1)式で計算した。
R1（％） =（陽イオン合計 － 陰イオン合計）÷（陽イ

オン合計 ＋ 陰イオン合計）× 100   ……   1）
　ただし、濃度は当量 meq / Lであり、陽イオン合計に
は水素イオン濃度も含む。
　１）式の R1が以下の基準を越えないものを選択した。

での全期間のデータの分位点を参考に第 1四分位数（25
パーセンタイル）と第 3四分位数（75パーセンタイル）
付近の値で区切った。これにより四分位偏差、すなわち
中央値からプラス・マイナス 25％、全体の 50％の範囲
幅から外れる地点を強調して描画できる。
降水成分の相関関係
　降水中の各成分濃度間の相関関係を調べた。各成分の
分布は歪度が正で高濃度に裾を引く分布であったので、
対数変換後に相関係数を求めた。

結果
降水量と成分濃度の年変動
　1993～ 99年の全期間における 10日間の平均降水
量は 85mmであり、最小は 1994年の 39 mm、最大は
1993年の 123 mmであった。全期間の平均降水量に比
べ 1994、1995、1997年の降水が少なく、1993、1996、
1998年は降水量の多い年であった（Fig. 3）。
　6月下旬 10日間における各年の降水 pHの単純平均
は 4.71（1991年）～ 5.18（1999年）の範囲にあり、水
素イオン濃度から求めた pHの平均値は 4.55～ 4.92の
範囲であった（Fig. 1）。降水 pHの平均値は年変動を
示したが、その変化は最大 0.30と小さかった。10年間
のモニタリング中は平均 pH値に大きな変化はなかっ
たが、緩やかな上昇傾向が見られ、単回帰では平均年
0.04程度上昇していた。観測された pHの最小値は 3.87
～ 4.51であり、この時期 pH4.0以下の強い酸性の雨は
ごく希に（1990年 1地点、1994年 2地点）しか観測さ
れなかった。
　降水の電気伝導度（EC）の平均値は 9.6（1998年）
～ 25.0 （1994年）μS / cm程度であった (Fig.1)。降水量
の少なかった 1994年が最も高く、それ以降、緩やかに
低下する傾向が見られた。
　アンモニウムイオン（NH4

+）、硝酸イオン（NO3
-）、

非海塩性硫酸イオン（nss-SO4
2-）は、全国平均値でみる

と NH4
+濃度は 0.21mg / L(1998年）～ 0.69mg / L（1994

年）、NO3
- 濃度は 0.59mg / L（1998 年）～ 2.20mg / L

（1994 年）、nss-SO4
2- 濃度は 0.59mg / L（1998 年）～

2.33mg / L（1994年）の範囲にあった。各種成分濃度も
年変動を示したが、降水量の少なかった 1994年は多く
の成分濃度が 10年間の最大値を示した (Fig.1)。この年
以降、NH4

+、nss-Ca2+、NO3
-、nss- SO4

2- 濃度は減少傾
向を示した。降水の酸性化に対する硫酸と硝酸の寄与を
推定するパラメータである NO3

- / nss-SO4
2-当量比 (N / S

比 )は 1990年の 0.55から 1999年には 0.84に上昇して
おり、特に 1990年代後半に硫酸の寄与が低下し、硝酸
の寄与が増加していた（Fig.2）。
　なお、全期間の pH、EC、および成分濃度の有効デー
タについて、その中央値を Appendixとして掲載した。
データの分布は歪度が正なので中央値は平均値より小さ
いことが多い。

　次に降水成分のイオン組成から電気伝導度 (EC)を 2)式
で計算した。
EC (計算値 μS / cm) ＝ 349.7× H+ / 1.008＋ 80× SO4

2-

/ 48.03＋ 71.5× NO3
- / 62.01＋ 76.3× Cl- / 35.45＋ 73.5

× NH4
+ / 18.04＋ 50.1× Na+/ 18.04＋ 50.1× Na+/ 18.04＋ 50.1× Na / 22.99＋ 73.5× K+/ 22.99＋ 73.5× K+/ 22.99＋ 73.5× K / 39.10

＋ 59.8× Ca2+＋ 59.8× Ca2+＋ 59.8× Ca / 20.04＋ 53.3×Mg2+ / 12.16　………　2）
ただし、それぞれの成分はイオン濃度（mg / L）である。2）
式のEC（計算値）と実際に測定したECを3）式により比較し、
基準R2を越えないものを選んだ。
R2（％）＝（EC計算値－EC測定値）÷（EC計算値＋EC

測定値）× 100　……………………………　3）

以上のR1とR2両方の基準を満たす降水試料のみを精度が
保証された有効データとして選択した。ただし ECが 300 
μS / cmを越えるなど極端に成分濃度が高い 3個のデータは
除外した。
　硫酸イオン (SO4

2–)とカルシウムイオン (Ca2+)は海塩
成分の混入の影響を除去するため、ナトリウム濃度を基
準に海塩成分割合を差し引いた後の非海塩性イオン濃度
(nss-SO4

2–および nss-Ca2+)についても検討した。
降水の成分と負荷量の分布
　降水成分、負荷量（沈着量）および降水量の分布傾向
を把握するため、各採水地点の値を 3段階に区分して
日本地図上に示した。3段階の区分は 90年から 99年ま

陽イオン＋ 陰イオン（meq / L） R1 %

＜ 0.05 ± 50

0.05– 0.1 ± 25

＞ 0.1 ± 15

実測EC （μ（μ（ S / cm） R2 %

＜ 5 ± 30

5– 30 ± 20

＞ 30 ± 15
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成分負荷量の年変動
　降水量と成分濃度の積である負荷量は、濃度よりも
降水量と比例する成分が多く、全国的に雨の多かった
1993年と 1996年には、K+や Na+、Cl-を除く成分の負
荷量も大きかった (Fig. 3)。H+負荷量は降水量の年変動
と同じ傾向を示し、それ以外の多くの成分も降水の変動
傾向に対応していたが、K+負荷量と降水量との関係は
明瞭でなかった。降水量が最小であった 1994年の濃度
は K+を除くほとんどの成分で最高濃度となったが、負
荷量は各成分とも最低レベルであり、負荷量を決めるの
は濃度よりも降水の量が重要な要因であった。ただし、
1998年と 1999年については、1999年の方が降水量は
やや少ないにもかかわらず、負荷量が大きな成分が多か
った。
成分濃度間の相互関係
　各イオンの濃度には互いに相関が見られた。陽イオ
ン同士では Na+、K+、Ca2+、Mg2+ は互いに r = 0.6 以
上の相関をもっていたが、NH4

+と他の陽イオン濃度と
は関係が見られなかった（Table 1）。陰イオン同士で
は SO4

2– は Cl– と NO3
– と r = 0.5程度の相関が見られ、

NO3
–と nss-SO4

2–は r = 0.61と比較的高い相関が見られ
た。しかし、Cl–と NO3

–との相関関係は認められなか
った。陽イオンと陰イオンの関係では Cl–と Na+、K+、
Mg2+ は r = 0.79以上、Ca2+ とも r = 0.53と高く、SO4

2–

とはいずれの陽イオンも r = 0.3～ 0.5程度の緩やかな
相関が認められた。一方、NO3

–は NH4
+と有意な相関

（r = 0.71）を示したが、他のイオンとの相関は認められ
なかった。プロトン H+は NO3

–と SO4
2–と正の相関を示

し、NH4
+を除く陽イオンとは負の相関が認められた。

降水量と成分濃度の全国分布
　6月下旬は梅雨期であり前線が本州付近に停滞するた
め、降水量は一般に西日本で多く、特に九州で多かった
(Fig. 4)。関東から東北南部は中程度の降水量であった
が、前線から外れる東北北部～北海道の降水量は常に少
なかった。バルク方式の採取では土埃や鳥の糞などの混
入による汚染がしばしば起きる。このような場合、リン
酸や Ca2+や NH4

+成分が高濃度になることが多かった。
そのため、降水量が少ない北海道では精度保証の基準か
ら外れることが多く、その内陸部の状態は十分に解析で
きなかった。
　全観測の第 1四分位以下にあたる pH4.7以下の酸性
な降水は、1991年には全国的に広く見られたが、それ
以外の年の分布域は毎年異なっていた。梅雨期の降水は
必ずしも関東や京阪神などの人口が密集する工業地域周
辺が他より酸性なわけではなく、山間地でも各地で酸性
の降水が観察された (Fig. 5)。
　20 μS / cm以上の電気伝導度の高い降水は、1991年、
1992年（降水量未測定）や降水量の少なかった 1994年
には全国各地で観測された。1993年や 1998年には降水
量の多かった西日本で ECが比較的小さい傾向が見られ

た (Fig. 6)。また北海道ではこの時期の降雨量が少なく
ECは高い値であった。
　降水成分濃度の分布は毎年異なっていたが、成分によ
っては特定の分布傾向が認められた。ECの結果からわ
かるように、一般に成分濃度は降水量の少ない東北～北
海道で高く、降水量の多い西日本で低い傾向が見られた。
人為汚染起源の成分といわれる NH4

+、NO3
-、nss-SO4

2-

が高濃度に分布する地域は観測年によって異なっており
(Fig.7～ 9)、また、これらの成分が必ずしも大都市や工
業地帯が多い地域の周辺にのみ高濃度に分布するとは限
らなかった。ただし、それら 3成分濃度が高い分布地域
はほぼ重なっていた。例えば、高濃度地域は 1990年の
関東、1992年の東北北部、1993年の関東から東北日本
海側にかけての周辺、1996年の北関東から仙台にかけ
ての周辺などに確認できる。
　降水中では陽イオンと陰イオンのイオンバランスが取
れているので、NO3

–や SO4
2–が高い地域は Ca2+やMg2+、

K+K+K といった陽イオン濃度も全般に高い傾向が見られた。
Ca2+、Mg2+、K+、K+、K の分布は似ているが (図省略 )、非海塩
生成の nss-Ca2+ は 1993年、1995年、1997年などで見
られるように内陸部にも高濃度の地点が分布する傾向
があった (Fig. 10)。主要な海塩成分である Na+（Fig.11）
と Cl– (図省略 )が高濃度な観測地点は内陸部にはあまり– (図省略 )が高濃度な観測地点は内陸部にはあまり–

見られず、沿岸部に分布していた。
成分負荷量の全国分布
　負荷量は降水量に比例するので、この時期には全般
的に西日本で各種成分の負荷量が多く、東北～北海道
では少なかった。NO3

– と NH4
+、nss-SO4

2– の負荷量の
分布は似ていた（Fig.12～ 14）。ただし、NO3

–負荷量
の分布は NH4

+や nss-SO4
2–より本州の中央部に集中し

て多い傾向が見られ（1994、1995、1999など）、一方、
NH4

+や nss-SO4
2–は遠隔地でも高濃度の地点がスポット

的に散在していた。Na+（Fig.15）と Cl–（図省略）の高
負荷地点は沿岸部に分布する傾向があり、降水量が少な
かった北海道の沿岸部でも高い負荷が認められた。K+

（図省略）や nss-Ca2+（Fig.16）は高負荷と低負荷の地点
が混在するように分布していた。

考察
降水成分の年変動
　1990年代の 6月下旬の降水 pHは、同時期に行われ
た環境省（庁）（環境庁酸性雨対策検討会 , 1994, 1999）
の酸性雨対策調査による通年観測の結果 (4.7～ 4.9)と
比べ大差なかった。降水の pHはわずかではあるが上昇
傾向を示すとともに、成分濃度は緩やかな変化傾向が見
られた。すなわち、1994年は降水量が 38mmと少なく、
ECや各種成分濃度は高かったが、その年以降、ECは徐々
に低下した。それに対応するように工業、自動車、畜産
など人為起源の汚染成分である NH4

+、NO3
–、nss- SO4

2–

や nss-Ca2+が低下傾向を示した。一方、海塩成分であ



Precipitation chemistry of the Japanese forest area during the rainy season
– Distributions and changes in precipitation chemistry during the 1990s –

5

Bulletin of FFPRI, Vol.4, No.1, 2005

る Na+や Cl–も 1994年から 1997年まで低下傾向にあ
る。そのため、この変動は単に降水量の変動や採取地
の違いによる可能性はあるが、降水量がほぼ同じ 1993、
1996、1998を比較した場合も、NO3

–や nss- SO4
2–は低

下していた。また、N / S比から判断すると、特に硫酸
の濃度が大気や降水中で低下した。環境省や慶應義塾大
学のモニタリングでもこの時期の nss- SO4

2–の濃度低下
や N / S比の増加が報告されているので（環境省酸性雨
対策検討会 , 2004；Narita et al., 2001）、この傾向は全
国的なものであったと判断される。
　負荷量に関しては、その多少は採取期間の降水量に主
に依存していた。梅雨期とはいえ採水期間の降水の年変
動が大きいため明確な傾向は見いだせなかった。負荷量
には成分濃度より降水量が重要であるので、今回のよう
なごく短期間のモニタリング結果をもって負荷量の年変
動を議論するのは適当でないため、これ以上の議論は行
わない。
山地の降水成分濃度の特徴
　今回の結果と都市域の調査結果を比較する。環境省
の調査によると、人口が密集し工業活動も活発な大都
市（武蔵野市、東京江東区、北九州、名古屋）では nss-
SO4

2-、NO3
-、NH4

+などの汚染成分濃度は高い（環境省
酸性雨対策検討会 , 2004）。首都圏のモニタリングによ
ると、1990年代の平均 pHは 4.56（範囲 4.23 ～ 4.76）
であり、NH4

+、NO3
-および SO4

2-の平均濃度は、それ
ぞれ 42.1 μeq / L、31.5 μeq / L および 47.9 μeq / L であ
った（Narita et al. 2000）。これらの通年の平均値に比
べると、山地を中心とした 6月の結果（中央値）は pH
が 4.9と高く、NH4

+ は 16.1 μeq / L (0.29 mg / L)、NO3
-

は 14.0 μeq / L (0.87mg / L)、SO4
2- は 28.1 μeq / L (1.35 

mg / L) とかなり低い（Appendix）。一般に雨の多い時期
は成分濃度が低い傾向があるが（環境省酸性雨対策検討
会 , 2004）、工業地帯を含む大都市圏に比べると山地の
降水成分は全般的に清浄のようである。ただし、地方都
市を含んだ都市地域と田園地域との比較では、nss-SO4

2-

や NO3
-、NH4

+沈着量は大差なく、都市で発生した汚染
物質が周辺の田園域まで移流・拡散していることが示唆
されている（環境省酸性雨対策検討会 , 2004）。次節で
は全国の降水成分の分布傾向から汚染物質の広がりを検
討する。
降水成分の分布
　林野庁のモニタリングは短期間の観測結果とはいえ、
全国規模で降水を一斉に調査しており、山間地を含め降
水成分がどのように分布しているかを実測した貴重なデ
ータといえる。この観測によると、降水成分濃度の分布
は毎年異なるが、ある程度の範囲で比較的類似した濃度
の降雨があることがわかる。その範囲は、例えば 1992
年の NO3

– の東北北部や 1996 年の Na+ の九州南部の
例のように数県程度（数万 km2）の場合や、1991年の
nss- SO4

2–の近畿以西や 1993年の NH4
+の関東から東北

日本海側にかけてのように長さ 1000km程の広い範囲に
わたる場合があった。特に NH4

+や NO3
–、SO4

2–などの
汚染成分は比較的分布が明瞭であり、このことは、ある
地点での観測結果がある程度の範囲を広く代表したもの
であることを示している。
　ガス成分によって発生起源や大気への拡散、降水成
分への寄与の程度が異なるといわれている。例えば、
SO2より NOxは雨への溶解性が高く、SO2の方が広く
拡散することが知られているが（Seinfeld and Pandis, 
1998）、今回は NO3

–より SO4
2–の方が広く分布するよ

うな傾向は見られなかった。また NH4
+は工業だけでな

く肥料や家畜などに由来する農業起源も多く（Murano 
et al., 1995）、内陸部でも高濃度の降水が観測されるこ
とがあるという（Baba et al., 2001 ; 伊藤・加藤 , 2003 ;
相澤ら , 2003）。しかし NH4

+と SO4
2–、NO3

–濃度は互い
に相関が高く（Table 1）、それらは同じような分布を示
した。これら 3成分とも規模の大きな排出地域は一致し
ており、そこから広がったものと考えられる。このよう
に SO2や NOx、NH3などのガス状汚染物質は広く内陸
にも拡散し、排出源から離れた山地の森林にも降水中の
SO4

2–や NO3
–、NH4

+として広く沈着している実態を示
すことができた。
　一方、Na+や Cl–などの海塩成分の高濃度な地点はほ
ぼ沿岸部に限られ、内陸部には影響は見られなかった。
負荷量も同様の分布傾向を示した。台風など強風時には
ある程度内陸にも到達する可能性はあるが、ガス成分に
比べ海塩成分の飛沫範囲は狭いと考えられる。
　以上のような濃度や負荷量分布は毎年大きく異なって
おり、気象条件が拡散や負荷に大きく影響するようであ
る。そのため短期間の観測から通年の負荷量の多少を類
推する議論などは避けるべきである。
6 月下旬の降水観測の位置付け
林野庁の事業では全国同じ時期の降水試料が短期間

に確実に得られる梅雨期を選択した。しかし、冬季と夏
季で卓越する風向きや降水量が異なり降水成分濃度や沈
着量は季節変化するので（真田ら , 1991 ; 原 , 1997 ; 相
澤ら , 2003）、6月の梅雨期の観測結果の位置付けを理
解しておく必要がある。環境省の通年モニタリングに
よると、nss-SO4

2-濃度は冬季には日本全域で濃度上昇
がみられ、NO3

-や NH4
+濃度もほぼ同様の季節変動傾

向を示す（環境省酸性雨対策検討会 , 2004）。また nss-
Ca2+濃度は春季に最大で夏季に最小を示すという。た
だし、このような季節変動のピークは日本海側に比べ太
平洋側ではそれほど明瞭ではない。また 6月の負荷量は
北海道を除くといずれの成分も他の月より多い。そのた
め今回の結果は降水成分濃度としては比較的低く、沈着
量としては多い時期の調査と考えられる。また夏季は南
風が卓越するので、汚染物質は主に国内（太平洋側の大
都市や工業地帯）に起源をもつものと推察される（原 , 
1997）。ただし今回の結果では、時々 SO4

2– や NO3
–、
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+ の高濃度分布域が日本海側（1997年、1995年）

や北日本（1992年）に出現するが、その起源が国内か
どうかはわからない。
　降水は 10日の一定期間であるため、その間の降雨パ
ターンも成分濃度に影響する。1回の降雨の経時的な成
分濃度の変化を調べると、初期降雨は高濃度であるが、
しだいに ECや成分濃度が低下する（安藤ほか , 1993）。
6月に雨量の少ない北海道や東北北部では成分濃度が比
較的高かったのに対し、降水量の多い西日本では濃度が
低かったのは、梅雨時の連続降雨による希釈のためと考
えられる。

おわりに
　酸性雨の直接影響という意味では、降水の pHや成分
の濃度が問題になるが、長期的な汚染物質の影響とい
う観点では負荷量の評価も重要である。日本の降水成分
濃度は欧米先進国のレベルに匹敵しており（原 , 1997）、
また小さな島国なので人為起源の汚染物質はすぐに山地
森林域に拡散する。さらに安念ら（1995）も観察して
いるように、負荷量は降水量の要因が強いので、降水量
の多い山岳地ではたとえ濃度が低くとも年間を通じた負
荷量は少なくない可能性がある。遠隔地や山岳地の観測
は容易でないが、山地森林の負荷量の推定精度を上げる
ためには、降水成分の分析以上に山岳地の降水量の実測
や推定精度の向上が重要である。
　また、上記のように降水中の成分は季節風や台風な
どの気象条件によって影響を受ける。雲の発達様式の
違いによって降水成分が異なることも報告されている
（Adachi et al., 2001）。そのため、この調査事業は、梅
雨期という本州付近に位置する停滞前線による降水成分
の結果であり、冬季のように北からの季節風が卓越する
ような状況では成分濃度の分布範囲や方向が大きく異な
ると予想される。今後は季節毎に濃度分布を明らかにす
ることが必要である。
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Fig.1. モニタリング期間における降水成分の年変動。平均値と縦棒(標準偏差)。
pHにおける△は最大値、▽は最小値
Changes in precipitation chemistry during the monitoring period. The means 
values and vertical bars (±SD) are shown in the figures. In the figure of pH, 
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Fig. 3モニタリング期間中における成分負荷量の年変動。平均値と
標準偏差（縦棒）。
Changes in elements loads from the precipitation during the 
monitoring periods in the 1990s. The mean values and 
vertical bars (±SD) are shown in the figures.
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