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1　は　じ　め　に

石油や石炭等の化石燃料の燃焼により発生する硫

黄酸化物や窒素酸化物等によって引き起こされる酸

性雨は，生態系や構造物等への影響が懸念されてい

る。

降水の汚染状況の把握及び酸性雨の汚染機構解明の

基礎資料を得ることを目的とL，当所では1975年度か

ら降水成分の測定を続けている。ここでは！1975年度

－1996年度の降水成分の経年変化を報告する。また降

水成分のNO3‾／SO42¶の当量濃度比（以下N／S

比と記す）と窒素酸化物と硫黄酸化物の排出量と環境

濃度についても検討したので報告する。

2　調査方法

2・1調査地点及び調査期間

調査地点は埼玉県浦和市の埼玉県公害センターであ

る。

調査期間は1975年度－1996年度である。

2・2　降水の採取方法

1975年度から1983年度は，手動採取装置を用いて降

り始めから順次1mm毎に初期降水を採取した1）。

1984年度から1996年度は大気降下物採取装置（小笠

原計器R－500又はU－400）を用いて，降り始めから順

次1mm毎の初期降水と一降水全量を採取した。

2・3　分析方法

分析項目と分析方法は衰1に示した。

Ca2＋，Mg2十，K＋，Na十の測定は，1984年度から行

っている。

衰1　分析項目と分析方法

項目 分析方法

p H ガラス電極法

導電率 導電率計

S O 42‾ 比濁法，イオンタロマ ト法

N O 3‾ サリチル酸ナ トリウム法，イオンタロマト法

C l ‾ チオシアン酸第二水銀法，イオンタロマ ト法

ⅣH ヰ＋ インドフェノール法，イオンタロマ ト法

C a い 原子吸光法，イオンタロマ ト法

M g 2＋ 原子吸光法，イオンクロマ ト法

K ＋ 原子吸光法，イオンクロマ ト法

N a ＋ 原子吸光法，イオンタロマ ト法

3　結果及び考察

3・1初期降水の経年変化

1975年度から1996年度の初期降水1－3m目の成分

濃度平均値の経年変化を図1に示す。初期1mm目の

pHは1975年度と1986年度で特に低く，pH4を下回

った。pHは年度によって若干の変動はあるが，初期

1mm冒で平均4．1前後である。初期1mm冒の導電率

硫酸イオンと塩素イオン濃度は1992年度までは低下傾

向，それ以降は上昇傾向にある。硝酸イオン濃度は年

度により変動し概ね横ばいであったが，1993年度以降
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は上昇傾向にある。アンモニウムイオン濃度は1983年

度までは上昇傾向にあり，その後1992年度まで低下傾

向，そして1993年度以降は上昇傾向にある。初期2－

3mm目の各イオン成分濃度は変動が少なく、概ね横ば

い傾向であったが，硫酸イオン濃度には低下傾向が見

られた。
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初期降水成分のN／S比を図2に示す。N／S比は

初期1－3mm目の全てで上昇傾向を示Lた。このこと

は，酸性度の指標とされているpHは年によって変化

があるにもかかわらず，降水の酸性化への寄与割合は，

硫黄酸化物から窒素酸化物へと変化しており，今後も

それが続いていく傾向を示している。
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図2　　初期降水成分のNO。‾／SO。2‾比の経年変化

1984　　1g88　　1988　　1990　　1992　　1994　　1996

年度

図3　一降水全量の成分濃度と降水量の経年変化
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3・2　一陣水全量の経年変化

一降水全量のイオン成分濃度の平均値と降水量の経

年変化を囲3に示す。pHは，4．37－4．67の範囲で概

ね横ばい傾向で推移しており，最近は4．5前後であ

る。硫酸イオン濃度は1993年産までは減少傾向，その

後はやや増加傾向にあるが，調査期間全体で見ると低

下傾向にある。硝酸イオン濃度は構ばいから上昇傾向

に変化している。塩素イオン濃度の経年変化は小さ

かった。アンモニウムイオン濃度は年度による変動

はあるが，上昇傾向にある。カルシウムイオン，マ

グネシウムイオン，カリウムイオン，ナトリウムイ

オン濃度と導電率は，変動はあるが概ね横ばい傾向で

ある。
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図4　一降水全量成分のNOd‾／SO42‾比の経年変化



一降水成分のN／S比の経年変化を図4に示した0

初期降水のN／S比と同様に，経年変化は上昇傾向が

示された。このことから，一降水全量においても酸性

化への寄与は，硫黄酸化物から窒素酸イヒ物への変化し

ていることを示している。

3・3排出量環境濃度の変化と降水成分の変化

について

硫黄酸化物と窒素酸化物の埼玉県での排出量の経

年変化を図5に示す2－5）。ここ20年間において高い精

度で排出量が計算された年度は，1978年度，1985年度

と1990年度の3回しかないが，硫黄酸化物は減少傾

向，窒素酸化物は減少から横ばいの傾向を示してい

る。

二酸化硫黄と二酸化窒素は埼玉県で継続して測定を

実施している。これらの一般環境測定局（SO2：19
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図5　硫黄顧イヒ物と窒素酸化物の排出量

局，NO2：1帽〕の年平均値の経年変化を図6に示

す6）。二酸化硫黄は低下傾向，二酸イヒ窒素は上昇傾向

にあり，最近は横ばいである霊。

初期降雨及びユ降水全量の硫酸イオン濃度が1992年

度頃まで低下傾向を示した原因は，SOx排出量の減

少と，結果としてのSO2環境濃度の低下の影響を受

けたものと考えられる。

排出量のNOx／SOx比と環境濃度のNO2／

so2比の1975年度一1996年度の経年変化を図7に示

す。排出量のNOx／SOx比と環境濃度のNO2／

so2比の経年変化は，いずれも上昇している。この

傾向は，初期降雨卜3m目と一降水全量のN／S比

の変化と類似している○このことから降水のN／S比

は，原因物質の排出量と環境濃度の変化に大きく影響

されていると見ることができる。

降水の硝酸イオン濃度は，原因物質の窒素酸化物の

排出量と環境濃度が近年横ばい傾向を続けていること

から，今後大きくは上昇しないと考えられる0

また埼玉県での1990年度における硫黄酸化物の排出

量は，自動車が約1／2を占めている5）0その後その

主たる排出源であるディ【ゼル車の軽油の硫黄分が

1992制0月に0．4％から0・2％に変更され，さらに1997

年7月からは，0・2％から0・05％に規制されたこと

により，硫黄酎ヒ物排出量の減少が予想され，結果

的に環境濃度が低下して降水の硫酸イオンの低下と

N／S比の上昇が予想されるロ
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図6　二酎ヒ硫黄と二酸イヒ窒素の経年変化
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図7　　NOx／SOx比（排出量）とNO2／SO2比（環境濃度）の経年変化

4　ま　と　め

初期1mm目pHは年度によって若干の変動はあるが

平均4．1前後である初期1mm目の硫酸イオン濃度は

1992年度までは低下傾向それ以降は，上昇傾向にあっ

た。初期1mm目の硝酸イオン濃度は，年度により変動

し概ね横ばいであったが1993年度以降は上昇傾向にあ

った。

一降水全量のpHは，4．37－4．67の範囲で推移L

ており最近は4．5前後である。硫酸イオン濃度は，

1993年度までは減少傾向その後はやや増加傾向にある

が調査期間全体で見ると低下傾向にあった。硝酸イオ

ン濃度は，横ばいから上昇傾向に変化Lていた。

初期降水と一降水全量のN／S比の経年変化は上昇

傾向にあった。

硝酸イオンの原因物質としての窒素酸化物は近年境

ばい傾向にあり、硫酸イオンの原因物質としてのディ

ーゼル排ガスの硫黄酸化物は減少が見込まれることに

より，今後のN／S比はさらなる上昇が予想される。
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