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要 旨

対流圏硫黄化合物の �次元化学輸送モデルを用いて� 乾性沈着速度� 湿性沈着率� 液相

酸化反応率を降水活動の活発な北太平洋上空に相当する条件を一様に与えたときの欧州

起源の人為的硫酸濃度の応答を調べた。数値シミュレーションの結果に見られた� 冬季

における欧州から東方への ����� ��� � ���� の大規模な流出は� ユーラシア内陸で

の降水が活発でないこと� 低温のため ��� の雨水による吸収が小さいこと� 更に雪氷面

での ��� の乾性沈着が小さいことが主な原因であると考えられる。

キーワード � 対流圏硫黄循環�化学輸送モデル�大気化学

�� はじめに

対流圏硫酸粒子は酸性雨の主要な原因物質とし

て古くから認識されてきたが�近年は負の放射強制

力をもって温室効果ガスによる地球温暖化を抑制し

ているとして注目されている。硫酸粒子は太陽光

を直接散乱し� 地表に達する入射量を減少させるが

������ ��� ���	�
��� �
���� 吸湿性が高く粒径が

���以下と小さいため�その散乱効率は粗大粒子よ

り �桁大きく� また対流圏での相対湿度下では乾燥

粒子のおよそ 	倍程と考えられている ����	�
�� ��

�����

��。また硫酸粒子は雲の凝結核として作用し�

雲粒の粒径や寿命を変えることでアルベドに間接的

に影響を及ぼす ����	�
�� �� ��� �
��� 。これらの

効果による負の放射強制力は特に間接的影響につい

て不明な点が多いが� 温室効果ガスによる正の強制

力に匹敵する可能性があるが�硫酸粒子は大気中で

の寿命が数日と温室効果ガスより遥かに短いため時

間的�空間的変動が大きい点が特徴である ����	�
��

�� �����

��。

対流圏硫酸粒子は大気中で ��� ガスが酸化され

ることにより生成されるが� ��� は大半が化石燃料

の燃焼により地表から放出されるため ���� ��� と

もに経済活動が盛んな地域を中心に分布する。全球

規模での硫酸粒子の影響を考える上で� 周辺領域で

の硫酸濃度は放出起源からの ��� もしくは ��� の

流入が重要となるため� ��� が生成起源から大気中

に放出され� 風によって流されながら ��� に酸化

され� 遂には除去されるまでの動態を明らかにする

必要がある。

筆者らは新添・木田 �	

�� で数値モデルを用い

て北米� 欧州� アジアを起源とする人為的硫黄酸化

物の動態を調べ� 冬季において欧州から東方へ延び

る ��� の極めて強い流れが東アジアまで達してお

り�アジア起源の影響が強いはずの日本においても�

北日本上空では 	�� 以上が欧州起源であることを

指摘した。本研究では、北米やアジア起源の ���

には見られないような大規模な流出の原因が放出源
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の風下における化学過程� 除去過程の違いにあると

いう観点から� 液相酸化過程による ���生成率、乾

性沈着速度および湿性沈着過程による ��� 除去率

を降水活動の活発な北太平洋上空に相当する条件で

一様に与えてモデルの応答を調べた。
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�� モデルの概要

実験に用いたモデルは新添・木田 �	

	� の硫黄

及びアンモニア循環をシミュレートする全球オイ

ラー形式 � 次元化学輸送モデルで� 解像度は水平

	��� � 	���� 鉛直は �座標で地表 � �

���までの

�
層。予報する化学種は ���� ���� ���� ����

���である。気象場として ��� ���� !�" #�!��$ % $

&!'�$ !��!��" �$�(�)�� ! ��#&��*���� !�" #�!+

��$ % $ ,�� -.��$�) /�-��$)� ��#,/� /��!�"0-�-

�����- (��"0 (���-�� ������� �� ���� �

�� を用い

た。放出量データとして� 人為起源���に &�1,/

2�$�	 �������	 �� ���� �

��� 自然起源 ��� および

3� ��-- 34$!�!�による ��� に ���	� �� �������	��

火山からの定常的 ��� に ���	�
 ��� ��
����

������� アンモニアに ���� �� �� ��� ������ を

用いた。

雲の分布は 5!��$!��� !�" ����"��� #" 4( #"�!�+

� " �0 �$ 6�)� �5�##�� ����� �� (���-�� �!�

��

�� ���� �

�� より日平均量として �次元的に評価し

た。雲粒は気温 	 
 	���のとき全て水� 	 � 	���

で全て氷� 	��� � 	 � 	��� のときは水と氷

の混合体で� その割合は線形とした。��� の酸化

反応は 78 ラジカルによる気相反応� ���� 及び

�� による液相反応を考慮する。雲水内の物質の濃

度は気液平衡を仮定して求め�雲水の酸性度はイオ

ンの電気的バランスから陽に計算する。酸化剤濃

度は 8�$'�$(*15��+55+�/5�& 1#� �"��#��� ��

�����


�より月平均値として与える。9��� �は ���

の液相酸化過程の最も盛んな高度約 ���
� での気

相� 液相両酸化過程に対する ��� の寿命の冬季に

おける季節平均値である。酸化剤である���� およ

び 78 の濃度の高い低緯度と夏半球中緯度で短く�

特に下層雲が多く分布する領域で短い。冬半球では

緯度が高くなるほど寿命が長くなるが� 北大西洋お

よび北太平洋では全線帯に沿うように比較的寿命の

短い領域が広がっている。極域およびユーラシア大

陸北緯 �
度以北では酸化剤�水雲共に極めて少ない

ために極端に長くなる。

湿性沈着過程は雨雲内部での除去過程 ��!)" 4(

-)�'�!��!�� と落下する雨粒による除去過程 �-43+

)" 4( -)�'�!��!��を考慮する。��� 以外のガスの

�!)" 4( -)�'�!��!�は雲水内の濃度と降水生成率か

ら見積もる �$��	�� ��� ��� ����
� �
�%�。粒子の

�!)" 4( -)�'�!��!�は雲水量と降水生成率から見積

もる �&���� ��� $�
��'
����
%��。ただし雲の内部

では粒子は全て雲粒内にあるとした。ガスの -43+

)" 4( -)�'�!��!� も �!)" 4( -)�'�!��!� と同様に

見積もる。降水の濃度の見積もりは �����������に

従った。また気温が 	��: より低ければ降水は雪ま

たは氷とみなし� ガスの -43)" 4( -)�'�!��!� は起

こらないとする。9��� 	は ��� および ��� の湿性

沈着が最も大きい高度での湿性沈着に対する寿命の

冬季における季節平均値である。��� は -43)" 4(
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-)�'�!��!�が卓越するためモデルの最下層� ���は

�!)" 4( -)�'�!��!�が卓越するため高度約 ���
�で

湿性沈着が最も大きくなる。���� ��� ともに降水

の分布を反映して熱帯� 夏半球中緯度� および北半

球全線帯で寿命が短くなるが� ��� は雲量の分布を

より多く反映して北半球全線帯での寿命の短さが特

徴的である。逆にユーラシア内陸を始めとする降水�

雲量共に乏しい領域では寿命は長くなる。またガス

の -43)" 4( -)�'�!��!�は気温が低い領域では起こ

らないため� ��� の湿性沈着に対する寿命は極端に

長くなる。

モデルの最下層における��� 以外のガスと粒子

の乾性沈着は最下層中央部 � 高度約 	

�� での乾

性沈着速度によって評価される。乾性沈着速度は空
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�&��"�	�� 	� ��� �	� '��	�� �	��	���� �� ������# 
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��� �� ��� �	���	� ����

気力学抵抗� 副気層抵抗� 地表面抵抗の和の逆数と

して表現される。粒子については地表面抵抗は 
と

し� また沈降速度も無視する �����'��� ��� (����
�

�

��。地表面抵抗は)�
��������� に従い� 地表の

植生と粗度長のデータは ��
�� �� ��� ������ を用

いた。なお雪氷面で地表面抵抗が増大する効果につ

いては地表面気温からパラメタライズする。9��� �

は ��� および ��� の冬季における乾性沈着速度の

季節平均値である。��� の乾性沈着速度は地表面

抵抗が小さい海上で大きく� 中でも風が強い冬半球

が特に大きい。大気安定度に依存する空気力学抵抗

が陸上では昼間小さく� 夜間大きくなるため� 日変

化が大きく� 夜間 
��)�*-� 昼間 
��)�*- ほどとな

る。雪氷に覆われる極域やユーラシア大陸の大部分

は地表面抵抗が大きいため沈着速度は小さく� 日変

化もない。また北アフリカやオーストラリア中部な

ど砂漠地帯は年中地表面抵抗が大きいため沈着速度

は小さくなる。��� の場合� 地表面抵抗は 
である

から陸と海の明確な違いは無く� 風の強い冬半球上

で大きい。ただし副気層抵抗が ��� より大きいた

め沈着速度は ��� より小さくなる。

�� 数値実験

北半球を経度 ��度���
度����度を境界として北

米圏 ��,��欧州圏 �&;��アジア圏 �,��の �つの領

域に分割し� ���� ��� に対し�それぞれの領域を起

源とする人為的成分とそれ以外の成分 �自然起源 �

南半球の人為起源� の �種の成分を別々の物質とし

て各グリッドにおける濃度の時間発展を計算する。

ただし化学過程の評価に必要な ���� ��� 濃度には

各成分の総和を用いる。����年 �
月から ��ヵ月間

行い� 最後の �	 ヵ月の結果を解析する。

中高緯度では偏西風に乗って� 北米圏起源の ���

は主に北太平洋に� 欧州圏起源の ��� はユーラシ

ア大陸へ� アジア圏起源の ��� は北太平洋へと流

れていく。��)�� ! 	� で述べたように� 欧州圏の風

下であるユーラシア大陸 ��� の除去過程には冬季

において北太平洋や北太平洋と比べて以下のような

特徴がある。

� 降水が少ない。

� ���� ��� の湿性沈着が少ない。

� 気温が低い。

� ��� の雨水への吸収による沈着が少ない。

� 地表面が雪氷に覆われる。



� ��� の乾性沈着が少ない。

これらの条件のいずれもが ��� の寿命を延ばし�

長距離輸送を強める効果を持つはずである。そこで

湿性沈着過程による���� ��� の除去率と乾性沈着

速度を� 降水活動の活発な北太平洋上空に相当する

条件で全球で一様に与えたときのモデルの応答を調

べた。ただし� 降水活動が活発ならば雨雲が存在し�

その内部では ��� の液相酸化過程が生じるはずで

あるから� 湿性沈着過程による ���� ��� の除去率

を一定とするときは� 液相酸化過程による反応率も

一定とした。

� $4!�< 乾性沈着速度一定。地表が海であること

を想定する。

� $4!	< 湿性沈着率�液相酸化応率一定。降水活動

の活発な雲が豊富に存在することを想定する。

� $4!�< 乾性沈着速度� 湿性沈着率� 液相酸化応

率一定。

湿性沈着率と液相酸化応率を一定とする際に� モ

デルの各層に与える条件は =�3"� � の通り。ただ

しここでは各過程に対する寿命の形で記述し� 各層

のおおよその高度も載せた。また一定とする際の

乾性沈着速度はそれぞれ 
��)�*- ������ 
�	)�*-

�����。

�� 結果と考察

9��� � は ) !�$ " $4! において� 欧州圏を起源に

持つ人為的硫酸粒子の鉛直総量分布と対流圏全体で

鉛直積分した ��� の水平輸送量を冬季と夏季で比

較したものである。旧東欧を中心とする放出源から

��� が東方へ流れていく。欧州の放出源近辺の硫

酸総量は主に ��� の酸化剤である���� 濃度の季

節変化を反映し� 夏季に極大� 冬季に極小となって

いる。一方� 東方へ流出した硫酸総量の季節変化は

欧州付近のそれとは逆に冬季に大きくなっており�


���
���� を越える領域が日本よりさらに東方へ

と延び� 
�	��
���� を越える領域が北太平洋全域

を覆っている。水平輸送量は冬季は北緯 �
度付近

を中心に東向き� 高緯度で極向き� 北緯 �
 度以南

で南東へと� それぞれの緯度帯で特徴的な流れが見

られ� その大きさは南東へ向かう流れ以外は夏季よ

り圧倒的に大きい。これほどまで大規模な季節変化

は� 北米圏およびアジア圏起源の硫酸には見られな

かった。

各気柱内での ��� の平均濃度 )の時間変化は� 単

位時間あたりの生成量 �� 消滅量 >� 側面の輸送フ
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ラックス 9 を用いて以下のように表現される。

��

��
� �� � � � � � �

大気中での寿命が数日程度の硫酸は� 季節平均を

考えれば濃度 ) は定常であると仮定して良いから

左辺は 
 となり� 濃度 )は右辺の各項のバランスに

よって決まる。このうち��� の値が正であるか� 負

であってもその絶対値が � に対して小さければ 右

辺第 �項� 即ち ��� の輸送は ��� の濃度を増大さ

せるのに寄与していないことになる。そこで ) !�$ "

$4! の ��� の冬季における欧州� 北米� アジア成分

について� 右辺各項の大きさを比較した �9��� �～

��。北米� アジア成分では輸送フラックスは放出起

源の風下� 即ち前線帯に沿って強い収束を持ち� そ

の大きさは放出起源の近傍を除けば生成量に匹敵す

る。これは ��� の輸送が風下領域の濃度を増大さ

せるのに大きく寄与していることを示す。一方� 欧

州成分については風下となるモンゴル西部から黄海

にかけて輸送フラックスは強い発散を示す領域が見

られ� また収束している所でもその値は小さい所が

多い。即ちこの領域では ��� 濃度の増大に ��� の

輸送は貢献しておらず� ローカルでの ��� の酸化

過程による ��� 生成が卓越する。さらに欧州起源

の ��� 生成量を見ると� 内陸よりも沿岸部での生

成量が多いことから� 北太平洋上に広がる ��� は

��� が大陸沿岸もしくは海上に出てから酸化され

たものが多いと考えられる。従って東アジア� 北太

平洋上の欧州起源の ��� 濃度が冬季に高いのは大

量の ��� が供給されるからであると考えられる。

冬季における欧州圏� 北米圏� アジア圏を起源と

する人為的��� の東方への流出を比較するために、

それぞれの東側に東経 ��度� 西経 �
度� 東経 ��


度を始点とし� 北緯 �
 ～�
度� �� ～��度� �
 ～�


度の南北 	
度の幅の領域をとり� 始点からの距離に

対する子午面を通過する東向きの輸送フラックスを

比較した �9��� ��。# !�$ " $4! では始点における

フラックスは欧州成分� 北米成分� アジア成分共に

�
�������� 前後でほぼ同じ程度である。しかし

始点からの距離に対する輸送フラックスの減少の度

合は� 北米成分とアジア成分がほぼ同じであるのに

対して� 欧州成分はそれより明らかに緩やかであり�

始点から �



� 以遠 において他の成分の倍以上

の値を持つ。地表が海であることを想定して乾性沈

着速度を一定にした $4!� では� 放出源近傍で除去

される ��� の量が増加するために輸送量は全体的

に減少するが始点からの距離に対する減少の度合は

) !�$ " $4! 同様� 欧州成分は緩やかであり� 特徴は

変わらない。降水活動の活発な雲が豊富に存在する

ことを想定して液相酸化反応率および湿性沈着率を

一定にした $4!	 では欧州成分の輸送フラックスは

始点における値が減少するとともに� 始点からの距

離に対する減少の勾配が大きく増大してアジア成分

の輸送フラックスを示す曲線とほぼ一致し� 欧州成

分の持つ特徴はほとんど解消された。さらに液相酸

化反応率� 湿性沈着率� 乾性沈着速度を全て一定と

した $4!� では欧州成分の輸送フラックスは北米成

分� アジア成分よりむしろ小さくなっており� 西風

自体の物質を東方へ輸送するポテンシャルは欧州は

北米� アジアより必ずしも高くないことが分かる。

��� の東向きフラックスの減少が実際に濃度場

に与える影響を見るため� $4!�による冬季における

欧州圏起源の人為的 ��� の鉛直総量を ) !�$ " $4!

の結果と比較した �9��� ��。$4!� で与えた液相酸

化反応率� 湿性沈着率� 乾性沈着速度 は中�高緯度

陸上では ) !�$ " $4! より遥かに大きいため� ���

の除去率が増大して ��� が減少する効果を持つ半

面� ��� の酸化反応率が増大するため ��� を増加

させる効果も持つ。��� の放出起源から近いほど �

緯度が高いほど ��� を増加させる効果が大きいた

め $4!� の ) !�$ " $4! に対する減少率は小さくな

リ� 放出起源から離れるほど減少率は大きくなる。
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ただし中国南部では ) !�$ " $4! の湿性沈着率は北

太平洋の条件を上回っていたため� $4!�では湿性沈

着が減少し � ���濃度が増大している。# !�$ " $4!

で欧州圏起源の人為的 ��� 鉛直総量の高い領域が

覆っていた北太平洋では $4!� では大きく減少して

半分以下となった。

�� まとめ

本研究では �次元化学輸送モデルを用いた数値実

験により� 冬季において欧州から東方への大規模な

硫黄酸化物の流出の要因を調べ以下の知見を得た。

� 冬季における東アジア� 北太平洋上空において

欧州起源の人為的硫酸が高濃度となるのは� 中

国大陸沿岸部� もしくは北太平洋上に欧州から

大量の ��� が流入するのが原因である。

� この大規模な流入はユーラシア内陸で降水が活

発でないこと� 低温のため ��� の雨水による

吸収が小さいことが主な原因と考えられる。

� さらにユーラシア内陸が雪氷で覆われるため�

��� の乾性沈着が小さいことも影響している。
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