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2．1長距離輸送モデルの概要

　大気汚染質の長距離輸送モデルはラグランジュ型とオイラ」型に分類される。前者は流跡線モデ

ル（McNaughton　etal．，1981，Eliassen　et　aL，1982，Gislason　etal．，1983など）やパフ（Liu　etal．，1982）

または粒子モデル（Kimura　et　al．，1988）などから構成され，一方，後者は拡散方程式の解を格子

点毎に数値的に得る格子モデル（Camichael，1984など）である。また，それぞれが日々の濃度変

化を評価するような短期モデルと季節や年平均または積算濃度を評価するような長期モデルに分類

することができる。酸性雨による被害は酸性物質の沈着が継続的に累積することから発生するため

に・灘雨原因物質の輸送モデルでは殆どの場禽，』騨モで夢用いられている・本研究では短期

モデルを1年間長時間積分することにより長期モデル乏しての性格を持たせるようにした。

　酸性雨を対象とした輸送モデルでは，図2．1に模式的に示されているように汚染質の輸送過程に

おいて光化学反応による二次汚染質の生成，乾性沈着，降水による汚染質の湿性沈着等が関与して

いる。特に降水域や降水量のデータが必要不可欠であるが，東アジアの領域の多くは海洋によって

占められているために，緻密な気象観測データに乏しく，観測データを直接モデルに用いることが

できない。そこで本研究では，輸送モデルのための気象変数は数値そデルによって予測する。すな

わち，長距離輸送モデルは図2．2に示されるように気象予測モデルと移流・拡散モデルとから構成

される。

　気象予測モデルとしては気象庁のアジア領域数値予報モデルである旧FLM（Fine－mesh
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Fig．2．1　Schema　of　the　long－range　transport　process　of　sulfur　oxide＄。
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Limited－area　Model）を用い，これを拡散計算に適合するように改良した。気象予測モデル及び改

良点については次の章で詳しく述べるが，主な改良点は鉛直方向の気層の数を増やすとともに拡散

計算に都合が良いように下層を密にしたこと，また境界層における物理過程を換えたことであり，

さらに気象庁において格子間隔が2．50×2．50の全球客観解析（GANL〉が整備され，容易に使用可

能となったため，初期値及び境界値にはGANLを用いる。

　一方，拡散モデルでは，汚染質の移流は気象モデルによる風に依存し，拡散は鉛直方向だけを考

慮した・鉛直拡散係数嫉気象モデルによって算出されるものを用いる・1次汚染質である二酸化硫

黄の酸化反応によって生成される2次汚染質としては硫酸イオン（サルフェート）を考慮しSO2」

SO42一の変質過程を拡散モデルに含ませた。さらに，地表面近傍では汚染質の地表面への乾性沈着

を考慮し，湿性沈着については，降水域では降水洗浄による汚染質の湿性沈着はSO2とSO42髄とで
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それぞれ異なった割合で沈着すると仮定した。一方，雲中における湿性沈着については重要な過程

であるが，現モデルには含まれていない。これをモデル化するには非常に難しい間題が残されてい

る。雲の生成機構や汚染質の雲中における化学反応，また雲核と汚染質との相互関係等が複雑に絡

み合っている。しかし，最近の係留気球による観測（鶴田等，1988N；よれば，この効果は非常に

大きいので，将来には輸送モデルに付加する必要がある。

2．2気象予測モデル

　往来，移流・拡散モデルのための気象変数は風と温度場を各格子点毎に与えるだけで良かった。

従って，これまではMASCONモデル（Dickerson，1978，Sheman，1978）のように実測データを変

分法によって内挿して格子点に配分する方法などが用いられていた。しかし，酸性雨に関連する長

距離輸送を考慮する場合は，降水による湿性沈着量を評価する必要があるため，雨域や雨量を表現

できるモデルでなければならない。すなわち，モデルによって降水等の気象状態を再現する力学的

気象予測モデルが必要とされる。本研究では東アジア地域の長距離輸送モデルのための気象予測モ

デルとして，アジア域を予報領域とした気象庁旧数値予報モデルであるFLMの物理過程を改良し

たものと拡散モデルを結合することによって降水を考慮した長距離輸送モデルの開発を行った。

FLMについては巽（1983）によって詳細に述べられているので，この章ではFLMを基本とした力

学的気象予測モデルについて概略的に述べておくことにする。

2．2．1力学的気象予測モデルの支配方程式系

　力学的気象予測モデルであるFLMの鉛直方向には地表面とモデルの上端における気圧で基準化

したシグマ（σ）座標系が用いられており，支配方程式系はフラックス形式で表現する。モデル領

域は60QNにおけるポーラーステレオ投影面上に取られており，地球表面の曲率を考慮したマップ

スケ｝ルファクターが導入されている。緯度をΦとすると，マップスケールファクター勉は

m＝
　　1十sinΦ

　　1＋sin600

で表される。

　ここで以下に記述するFLMの方程式系に用いられている主な記号を示しておく。

　　　π：地表面気圧（P，）とモデル大気の上限における気圧（Pt。p）の差

　　　σ：P－Pt。P／π

　u，”㍑及びy方向の速度成分

　　　δ：σ座標における鉛直速度成分（＝4σ／d　t）
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9：比湿

Po：温位（θ）を定義する基準気圧（1000hPa）

Op：乾燥空気の定圧比熱（1004．6m2・se評・oK1）

R：乾燥空気の気体定数（287．04m2・sec－2・oK1）

κ：R／Cp

8：重力の加速度（9．8m／sec2）

φ：重力ポテンシャル

θ：温位

τ：風の鉛直シヤーによるレイノルズ応右

f：コリオリパラメター

　運動方程式は以下のように移流，渦度，気圧傾度力，サブグリッドスケールの水平及び鉛直拡散

項によって表される。

　　　　　　　ぎt（ギ）一一＆（u＊u）一8y＠＊u）一∂亀（u告δ）

＋誓lf一搬＋・書劉

∂
訊

π　∂φ　　　πθ　∂
　　　　Cpm　∂x　　　　m　　∂X

X
τ
σ

∂
∂

　
29
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一
　
UF十ラp一

恥
（

（葺）一愚（u㌔）一8y（ゐ）一∂∂σ 　ホ　　
（”mσ）

（2．1）

＋チ｛・弓婁＋・書畢卜÷亀1一畔

なお，ここで％＊ニπ％乃η，”＊＝π”／伽である。

熱力学第1法則は

　　　　　　　8、（釜望）一一8x（u＊θ）一8y

8，（苦）k＋鴨鵠㌢

　　　　　∂（”＊θ）一

　　　　　∂σ
）σ2π

m
（

（2．2〉
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十　
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1 ∂H

　　P　　∂σm2（一）k
　　Po

（2．3）
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水蒸気収支の式は

ぎ，（蓋呈）一一＆色・q）一8y＠・q）一∂霧（撃q）＋瑞＋響＋留喜　（2．4）

として表され，運動方程式におけるτ，熱力学第1法則におけるH，及び水蒸気収支におけるE

はそれぞれ格子間隔より小さい（サブグリッド）スケニルの渦による運動量，熱，及び水蒸気の鉛

直フラックスであり，F、，罵，Fσはそれぞれ運動量，熱及び水蒸気の水平拡散効果である。Qは単

位質量当たりの非断熱加熱または冷却，Mは水蒸気の凝結または蒸発による増減を示している。

連続の式は

　　　　　　　　　　　8t（薫）一馨誓∂亀（留）　　（・・5）

上の式をσ＝0からσ＝1まで積分し，モデルの上限と地表面で鉛直速度がゼロであるという境界

条件を用いれば，地表面における気圧の時間変化を示す次式が得られる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　　　＊　　　　　　＊
　　　　　　　　　　　　音（薫）一∫（亀羨謄y）4σ　　　（2・6〉

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0

（2．5）式をσ＝σからσ＝σ＋δσまで積分すればモデル大気のある1層における鉛直速度が以下

の式で得られる。

　　　じ　　　　　　　　　　　　　　　　　　ひナ　ひ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

（罰．一（劉．．、．＋∫1音（薫）考x考y匝　　　（2・7）
　　　　　　　　　　　　　0

静力学平衡の式は

　　　　　　　　　　　　　　　∂φ　　　　　∂　　P
　　　　　　　　　　　　　　　　　一一Cpθ　1（一）舛　　　　　　　（2・8）
　　　　　　　　　　　　　　　∂σ　　　　　∂σ　　Po

　　　　　　　　　　　　　　　　∂φσ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＝φ一σπα
　　　　　　　　　　　　　　　　　∂σ

αは比容であり，気体の状態方程式は温度をTとすると次のように表される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　1～T　　　　1～T
　　　　　　　　　　　　　　　　　ニ　　　　　ニ　　　　　　　　　　　　　　　　　　P　πσ＋Pt。P

（2．9）

（2．10）
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ここで，θ，σ，πはそれぞれ以下のように定義される。

Tゾ馬
p

（＝θはたまθゾp
耳叡丁 （2．11）

　　P－PtOP
σ＝
　　　π

（2．12）

π＝Ps－Pt。P （2．13）

P、は地表面での気圧，P妙はモデルの上部境界における気圧であり，空気がこの面を通過しないよ

うに次のような境界条件を与える。

P＝PS及びP＝P妙においてδ＝0

δはσ座標系での鉛直速度で（2．7）式から診断的に求められる。

2．2．2モデル領域と格子構造

　FLMの予報領域は東アジア地域であり，この領域を北緯60度で地球を切るポーラーステレオ投

影図上で東西方向73格子，南北方向55格子で覆っている。鉛直方向の気層の数はルーチンモデルと

してのFLMは12層であったが，今回使用した研究用FLMでは境界層の表現を向上させるために

下層を密に16層に増設されている。水平格子間隔は600Nでδズニ127km，300Nではδxは約100km

である。図2．3はモデル領域とこれに組み込まれた地形を示している。地形の高度は格子毎で平均

されているため，ヒマラヤ山系や本邦の山岳等は実際の高さよりかなり低くなっている。

　水平格子上の物理量の配置は図2・4に示されているように，スカラー量π，．θ，q，φとδは格

子点上で，水平風は格子の中心点において定義される。鉛直方向の気層は図2．5に示されるように，

シグマ座標上でエネルギー保存スキームに便利な層構造でなされており，モデルの上部境界は約

100hPaで前述のように下層を密にしてある。物理量の配置は各気層において％，”，φ，θ，gは

層の中央で，δは層の境界面で定義される。

2、2．3　境界層の物理過程と降水過程

　接地境界層は地表面と大気の問で運動量や熱，水蒸気を交換するところであり，気象予測モデル

にとっては重要なところであるばかりでなく，後述する汚染質の乾性沈着過程に対しても重要な気

層である。しかしながら，接地境界層における運動量や熱，水蒸気等の物理量の鉛直輸送は，気

象予測モデルでは表現できない大気の小さな乱れによって行われている。これを格子点上の値など
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のモデルで取り扱えるようなスケールの物理量によって表現するために，パラメタライズしなけれ

ばならない。旧ルーチンFLMでは支配方程式系（2。1）～（2・4）の右辺の最後の鉛直拡散に伴う

運動量，熱及び水蒸気の鉛直フラックスτ，瓦Eはバルク係数を用いて与えられる地表面フラッ
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クスからバルク法によって計算されていた。この研究で使用したFLMでは接地境界層における運

動量，熱，水蒸気の乱流による鉛直拡散は相似則によって表現した。

　一方，今回使用したモデルの基礎となった旧ルーチンFLMでは接地境界層より上層の大気境界

層では渦拡散法（K理論）によって約800hPaの高さまで計算されていた。K理論は物理量の鉛直

フラックスをその量の鉛直傾度と比例定数である一定の拡散係数で以下のように表現する。

y
σ

∂
∂

　
MK

92
π

ρ　
一

　
＝

　
τ

　　Cpρ29　　∂θ
H＝　　　　KH
　　　π　　　　∂σ

（2．14）

　　ρ29　　∂q

E＝一KE　　π　　　∂σ

ここでKM，KH，KEはそれぞれ運動量，熱，水蒸気の鉛直拡散係数である。

（2．15）

使用したFLMでは，これらは乱流クロージャーモデルのレベル2（Mellor　and　Yamada，1974）に

よって表現するように改良されている。レベル2のモデルでは大気安定度の効果としてリチャード

ソン数を加味し，

　　　　∂y
Kニ421　　1F（Ri）
　　　　∂z

（2．16）

の形式になっている。この形式で問題は混合距離4をどう決めるかであるが，使用したFLMでは

Mellor　and　Yamada（1974）にならい，Blackadar（1962）の次の式を採用している。

4＝
　　2＋κz／乏。
　　　　κZ （2．17）

40は乱流エネルギーg診の0次モーメント，すなわち高度分布の重心の高さの0．1倍の長さが用い

られている。
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4・一…惰鴛
（2．18）

乱流エネルギーは

　　1　一　一　一qt一一（U’2＋”’2＋側’2）

　　2
（2．19）

である。

　FLMの主たる改良点は表2．1に示すとおりである。表左側のFLMの諸元は数値予報モデルとし

て運用されていた当時のオリジナルのものである。また，海面温度はオリジナルなFLMと同じに

それぞれ気侯値を用いている。

　対流の効果と水蒸気の凝固過程は雲物理及び雲力学と深く係わっているが，この気象予測モデル

ではこれらの過程を直接取り扱うことはできない。したがって，これらはパラメタライズしなけれ

ばならない。FLMの降水過程については以下のような取扱いがなされている。モデル大気は水蒸

気の過飽和を許さないため，過飽和になれば相対湿度が100％になるように気温と水蒸気量をエネ

ルギーが保存するように調節し，過剰な水蒸気は雨として落とす（大規模凝結過程）。さらに気温

減率が相対湿度の関数として予め設定しておいた値を越えると，設定した減率に戻すように気温と

水蒸気量の鉛直分布を調節する（湿潤対流調節）。しかし，相対湿度が50％以下の場合は気温だけ

を調節する（乾燥対流調節）ようになっている。

Table　2．l　Components　of　the　meteorological　prediction　modeL

FLM ㎞proved　FLM

Scheme
Gridsize

Numbel　of　grids

Vertical　level

hlitial　ValUCS

InitialiZatiOn

Bounda琢condition

　Difおerential

　127㎞
　　73x55
　12－layers
Asia　analysis（ANAL）

　　　No
Nolthem　hem玉sphere
spectralmodel

Dif£Clential

127㎞
　73x55
16－layers

Global　analysis（GANL）

　No
Global　analysis（GANL）

（Physica耳旧rocess）

Su頚ace　boulldaΨlayer　　　　Bulk　method

Plancta】ry　boundary　laycr　　　　K－dleoly

Sea　surface　tcmperaturc　　　C1血atology

Prccip圭tation　　　　　　　　　Large－scale　condensation

Adlustment　　　　　　Moist，dry　convective

Similaτity　theoly

Closuτc（lcvcl－2）model

Cl㎞atology
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1st　Day　　　　　2nd　Day
　12UTC　　　OOUTC　　　 l「2UTC　　OOUTC

lnitial　　　Bol』ndary　　　　Boundary　　　　Boundary

12UTC
　　　3r　d　D　a　y

OOUTC　　　12UTC　　　OOUTC

In正tial　　　Boun（lary　　　　Boundary　　　　Boundary

12UTC
　　　4t　h　D　a　y

OOUTC　　　12UTC　　　OOUTC

Initial　　　Boundary　　　　Boundary　　　　Boundary

Fig．2．6　Time　integration　of　the　meteoro｝ogical　modeL

2．2．4　気象予測計算

　上述した気象予測モデルによって気象変数の予測計算を行い，図2．2に示されているように移流・

拡散モデルのための格子点データを蓄積する。初期値及び境界値には気象庁のGANLを用いた。

GANLは今回対象とした1985年については全球2．5Q×2．50問隔の格子点で12時間毎に提供されてい

る。水平風や気圧等の気象要素の予測精度は予測時問が短いほど高いので，12時間毎に新しい初期

値から計算を開始すれば良いのであるが，気象予測モデルはスピンアップの特性によりFLMの場

合，計算を開始してから概ね12時間くらいは降水量がかなり過小に見積もられる傾向があるので，

初期値より12時間までの雨量は利用できない。そこで長期問の気象変数の予測値を得るには図2．6

に示すような運用方法を用いた。すなわち，12時（UTC）を初期値として積分を行い，36時間先

までの1時間毎の予測値を得る。但し，境界値は12時間毎にGANLによる新しい解析値を与える。

但し，計算結果のうち，始めの12時問についての予測値は利用しない。さらに翌日の12時（UTC）

のGANLデータを初期値として更新し，また36時間の積分を行う。これを繰り返すことにより長

期間の気象予測データを蓄積することができる。

2．3　降水の検証

　酸性雨に関連する汚染質の湿性沈着量をモデルによって評価するためには，気象予測モデルによ

る降水域，降水量の再現性が重要な役割を占める。本輸送モデルでも降水による汚染質の沈着は，

降水域において一定の割合で確率的に沈着するようになっている。そこで，モデルによる降水量と

降水域の再現性を統計的に調べた。また，モデルによる降水の有無を判別するための最小降水量，
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いわゆる「しきい値」を幾らに設定するかが重要であり，これらを調べるため，日本域において，

気象予測モデルによる計算結果をアメダスデータを用いて検証を行った。

2．3．1　降水量・降水域の領域別統計

　積算降水量の広域空間平均によるモデル降水量の検証には，先ず，アメダスデータをモデルの格

子点に内挿し・次にアメダスデータ及びモデルの降水量それぞれについて基本格子点毎の3時問降

水量のファイルを作成し，これを基本として空間平均による統計計算を行った。降水量の空間平均

は，基本データとして実測のデータのある格子点について集計を行い，時間平均は3時問値を基本

とし，6時間，12時間降水量データを作成した。さらに以下のような空問領域で平均した：空間領

域は大関（1985）や萬納寺（1988）と同じように日本域を1から6まで順に北海道，東北，関東・

中部，近畿・中国・四国，九州，沖縄の領域に分割し，それぞれの領域における空間平均降水量に

対して検証を行った。この領域はおおよそ500kmのスケールで検証を行っていることになる。図

2．7は1985年6月について，アメダスとモデル結果の各領域平均による6時間降水量の時系列を比

較したものであり，実線が計算値であり，破線は観測値である。領域3の関東・中部から領域5の

九州までは雨の降り始め，降り終わりともかなり良く再現しているが，降水量は計算値の方がやや

多い。領域1の北海道では降水日数が少なく，再現性があまり良くない。同様に図2．8は11月にっ

宕
ε
z
◎
；
≦
こ
δ
四
臣

OBS　　＆　MDL　　6H　PRECIPITATION
　19ゑ5　　6／　1－　　6／30　　　　　　　　REGION3　1

匙o．0

6．0

6．0

4，0

2。0

0。

　　5　　　　10　　　　15　　　20　　　25　　　　30

　　　　　　　DAY
l985　　6／　1－　　6／30　　　　　　　　REGION；　2

（
∈
E
》
Z
O
＝
■
《
ヒ
隻
O
田
匡
α

OBS．　＆　MDL　　6H　PRECIPITATION
　1985　　6／　1－　　6／30　　　　　　　　REGION：　4

20．O

ユ6。0

12。o

－　8．0

4、0

0．

　　5　　　エ0　　　　15　　　 20　　　 25　　　 30
　　　　　　　DAY
1985　　6／　1－　　6／30　　　　　　　　　REGION：　3

30．0

24，0

！8曳0

量2．0

6．0

0，

50。0

‘o。o

ao，0

20．O

重o．o

o。

30．0

24，0

：8，0

12，0

6。0

0．

　　51015202530　　　　　　　DAY
1985　　6／　1－　　6130　　　　　　　　REGION：　5

　　5　　　10　　　15　　　20　　　25　　　30
　　　　　　　DAY
1985　　6／　1－　　6■30　　　　　　　　REGION3　6

20．O

巳6。o

l2．0

8、0

4，0

0．

5　　　　10　　　　15　　　　20　　　　25　　　『30

　　　　DAY 51015202530　　　　　DAY
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いて比較したものである。11月では北海道が6月より良く再現されている。

　一方，図2．9は例として1985年6月の降水量の領域別統計値の分布を示したものである。左上の

数値は観測降水量，右上は予測降水量であり，左下はRMS誤差，右下は予測と観測との相関係

数である。統計値は時系列の比較と同様に関東・中部から九州までは比較的相関が良い。

2．3．2降水のしきい値の設定

　降水による湿性沈着を加味した大気汚染質の長距離輸送モデルでは，降水域において汚染質が湿

性沈着するので，降水域を精度良く見積もることが重要である。ここでは，まず降水量は無視し，

降水の有無についてモデルの予測値の検証を行うことにした。すなわち，モデルが降水を予測して

いても，アメダスデータに降水が観測されているかどうか，またその逆を判定する。その際どれだ

け降ったら降水と見なすかを判定する最小降水量，すなわち，「しきい値」を設定し，しきい値以

上の領域を降水域とする。これらを設定，判別するためにスコア計算による方法を用いた。はじめ

にスコア計算に先だって毎時の予測値及び観測値を表2．2に示した4つのカテゴリーに分類し，ス

コアはこのカテゴリーによって計算した。表に示された4つのカテゴリーは「予測にも観測にも降

水があった（F・0）」，「予測したが降水が観測されなかった（F・NO）」，「予測しなかったけれど

も降水が観測された（NF・0）」，「予測も観測もされなかった（NF・NO）」であり，順に降水予測

の的中，空振り，見逃し，無降水の予測的中を表している。これらのカテゴリーを用いたスコァと

その計算法は以下の通りである。

　①Accuracy［＝（FO＋NF。NO〉／（FO＋F・NO＋NF・O＋NF・NO）］：全観測に対して予

　　測と観測が一致した割合，すなわち予測の的中率を表す。

　②Threat［＝F・0／（F・0＋F・NO＋NF・0）］：降水が予測も観測もされなかった場合（NF・

　　NO）を除いた的中率を表す。

　③Bias［＝（F・O＋F・NO）／（F・0＋NF・0）］：予測した地点の数を観測した地点の数で

　　割ったものであり，予測の平均的雨域の広さが適切であるかの目安になる。

　これらの各スコアについて降水量を0～2mm／hまで計算し，極値を持つ①～③の3っのスコ

Table　2．2　Categories　for　score　calculation．

Event

Obscwcd　Not　obser▽ed

Pledict　event F・O　　F・NO

Prcdicted　no　event　NFO　　　NF・NO
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アに着目して1985年1月，4月，7月，11月のデータによって四季を代表させて解析を行った。図

2．10はいろいろな降水量に対する各スコアを示したものである。（a）のAccuracyスコアは予測が

完全であれば1になるが，しかし予測と観測が対応するのはF・0ばかりでなく，降水が予測も観

測もされないNF・NOの場合も含まれている。そこでNF・NOの場合を除いた降水だけの的中率

を表すThreatスコアを（b〉に示した。このThreatスコアでは各月とも0．1mm／h以下で最大値

を示している。Biasスコアは予測が完全であれば1になるが，見逃しと空振りが同数であればス

コアはやはり1になる。すなわち，降水を予測した面積と降水を実際に観測した面積とが等しけれ

ばその降水領域が重なっていなくてもスコアは1である。スコアが1より大きければ降水を予測し

た面積が実際に降水を観測した面積より広く，1より小さければ降水を予測した面積が降水を観測

した面積より狭いことになる。（c）は前述した四季を代表する4つの月についてのBiasスコァを

示したものであるが，降水量が9・1mm／h近辺がほぼスコアが1であり・降水量がこれより少なく

なると急激に降水予測面積が広くなってしまい，0．1mm／hより多くなるにつれて降水を予測した

面積が降水を観測した面積より次第に狭くなってゆく。

　スコァによる解析結果をまとめたのが表2．3であり，表はAccuracy及びThreatスコアを最大に

し，Biasスコアを1にする降水量のしきい値を表したものである。降水のしきい値を1mm／hと

した場合では，降水は観測されているが予測では現れず，見逃すことがある。0．3mm／hではまと

まった降水がある場合には比較的予測されている。0．03mm／hでは予測される場合が多くなるが，

同時に観測されていない場合でも予測に現れ，空振りが多くなる。以上を総合して，降水のしきい

値の年問値としてO．03～0．1mm／hの間で設定するのが妥当と思われるが，0．05mm／hで硫黄酸

化物の沈着を試算した結果では，降水による沈着量が過大に評価され，後述する輸送モデルの検証

のための北アメリカに対する試算では0．5mm／hで設定し，結果は過小評価であった。これらのこ

とを考慮して最終的には降水のしきい値を0．1mm／hに設定した。

Table　2．3 The　amounts　of　precipitation　to

make　accuracy　an（1　threat

scores　maximum，and　to　make

bias　score　unity．

Score Jan．Apr．July　Nov。

A㏄uracy　1．000．400。300．30

Threat　　　　O．04　0．10　0．03　0．03

Bias 0．10　0．10　0．03　0．05
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2．4拡散モデル

2．4．1　ランダムウォークモデル

　モデルによって予測された気象変数に従って大気汚染質は移流・拡散，乾性沈着及び降水による

湿性沈着する。従来は移流『・拡散モデルにはオイラー型が多用されてきたが，この方法には計算機

能力から生じる格子間隔の制限等によって十分な空間分解能が得られないことや，計算スキームか

ら発生する疑似拡散等の間題が含まれている。そこで本研究ではラグランジュ法による粒子モデル

を用いるとととした。この方法は各粒子毎に属性を付けることができるので，どの排出源で排出さ

れた粒子であるかを同定することが可能である。

　排出源から汚染質の排出強度に応じた数で大気中に排出された粒子は，水平には気象予測モデル

によって与えられる風の成分，u，vによって移流するだけであり，水平拡散は無視した。

　一度に多量の粒子を考え，一つ一つの粒子の鉛直方向の運動には鉛直流，δによる粒子の動きに

加えて拡散係数に対応したランダムな動きを与え，粒子の座標上の位置を求める。

dX
一＝u，dt

dY
一
一
”
，dt

（2．20）

dδ　　．
　　ニσ十R
dt

ここに，Rはランダム変数であり，以下のように定義される。

R一±函 （2．21）

K、は鉛直拡散係数であり，式中の複号はどの時間ステップにおいても全ての粒子についてランダ

ムに正負いずれかを取る（Diehl　et　al．，（1982））。例えば，時刻ψにおいて高度2にあった粒子のδ‘

時間後の高度は

～（’＋δψ）一2（’）＋δδψ±扇瓦 （2．22〉
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のように移流項と拡散項の和で計算される。この手法を用いてKimura　et　al．（1988）はチェリノブ

イ、リ原子力発電所の事故による放射性物質の拡散計算を行っている。κ、が一定のとき，粒子の数

が十分に多く，また時間ステップ数を十分に多く取れば，粒子の密度は拡散方程式の解析解に一致

する。拡散項は拡散方程式の解析解と同じ形をとっており，ガウス型プルームモデルにおけるプルー

ムの濃度分布の標準偏差σ。に対応するものである。

　混合層内では鉛直拡散係数が高さ方向に変化するため，濃度の傾度がなくても鉛直フラックスを

生じる等の誤差が発生する。この誤差を避けるため，（2．22〉に補正項を付加するかまたは時間積

分を以下のように2段階で計算して平滑化を行う二つの方法があるが今回は後者のオイラーバック

ワード法を用いた。まず，什δψにおける粒子の位置z＊を次の式によって計算しておく。

2＊一z（凄）＋δδ仕痂 （2．23〉

次にβ＊を用いて什σ‘における粒子の位置を以下によって計算する：

z（渉＋δψ）一2（ψ）＋δδ‘±瀟 （2．24）

このスキームを用いて，動を十分に小さく（ほぼ2分間位）取ることによって誤差を少なく抑え

ることができる。これらの計算を全粒子について行い，時々刻々の位置を求めて対象地域内の粒子

数から濃度を換算する。水平移流の場合の計算時間ステップはδ孟＝10分で実行されている。

　気象予測モデルでMellor　and　Yamada（1974）によるレベル2のクロージャーモデルを用いて運

動量，熱及び水蒸気についての鉛直拡散係数を計算しているので，粒子の鉛直拡散係数もこれに等

しいとすれば（1ぐ、＝κMニ1舅二1ζE），鉛直拡散係数は気象予測モデルにおいて与えられている。

2．4．2　汚染質の変質

　酸性雨の要因物資としての主要な汚染質は，排出量の大きさ等からみても硫黄酸化物であると考

えられる。汚染質の移流・拡散の他に長距離輸送モデルでは根本的な考え方として大気中における

硫黄の質量保存が考慮されている。大気中に排出される二酸化硫黄及びサルフェートをQso2及び

Qso42一，大気中における濃度を0、302，C、so42一とすれば，それぞれの濃度変化は

4Cα302
　　－Q3・2一（τ＋D4＋Dψ）C、3・2
　4‘

（2．25）

4qs・4≧QS。4辱τqs。2一（D4・＋珈qs。4乞

　の
（2．26）
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として表され，τは二酸化硫黄の酸化によるサルフェートの生成率であり，D4’とD♂は二酸化硫

黄のD♂とD〆はサルフェートの乾性沈着率及び湿性沈着率である。すなわち，大気中の二酸化硫

黄の量は酸化によるサルフェートヘの変質と乾性及び湿性沈着によって滅少するだけである。一方，

大気中のサルフェート量は二酸化硫黄の酸化による増加と乾性，湿性沈着による減少である。それ

ぞれの過程については以下に順次述べて行くことにする。

　硫黄酸化物の人為的な排出の多くはSO2であり，SO2の大気中における酸化反応では酸化性ラジ

カルによる気相反応と雲中におけるH202が介在する液相反応が主たるものであるが，ここでは気

相反応による汚染質の変質のみを考慮し，輸送モデルに取り入れることにした。NOxが存在する

汚染大気中ではOHラジカルによる下記のような連鎖反応による硫酸の生成が支配的である（畠山，

1986）。

SO2十〇H十M→HOSO2十M

HOSO2十〇2→SO3十HO2

SO3十H20→H2SO4

HO2＋NO→OH十NO2

MはN2，02等の第3体を表す。またOHラジカルは光化学反応による亜硝酸やアルデヒド等の分

解によっても生成される。このように気相反応で生成された硫酸は全て粒子化されると考えてよい。

生成された粒子はかなり純粋な硫酸水溶液であり，大気中の炭化水素とNO、の役割はSO2を硫酸

に酸化させることであり，それらが粒子化することはない（泉，1988）。

　このように大気中における気相反応によってSO2から粒子が生成される輸送モデルでは粒子は

硫酸イオン（サルフェート：SO42一）であると仮定し，（2．25），（2．26）式の右辺の第二項には

SO2→SO42一

の変質を反応速度に相当するサルフェートの生成率τを時間の関数として0．01／hを用いた。すな

わち，1時間に1％の割合でSO2が変質し，サルフェートが生成されていくことになるが，全て

のSO2がサルフェートに変質することは非現実的であるので，変質の上限を設定した。人為的発

生源の影響が少ない大気バックグランド濃度のSO2／SO42一の比率が約0．08～0．11であること

（Cuong　et　al，，1974）から90％を変換の上限値とした。

2．4．3　乾性沈着

　二酸化硫黄（SO2）から化学反応により生成されるサルフェート（SO42一）は粒径がサブミクロン
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Fig．2．11　Schema　of　the　dry（lepos玉tion　process．

の微粒子であるため，重力落下は無視することができるが，地表面における沈着を考慮する必要が

ある。図2．11は乾性沈着過程を模式的に示したものであるが，長距離輸送モデルでは地表面付近に

おける汚染質濃度の鉛直分布の勾配は殆ど無いので，乾性沈着は地表面に非常に近い気層における

気体または微粒子の下向きフラックスをF。とすると，次のように定義される沈着速度，吻，とい

う速度の次元を持った概念で評価される。

Fc≒”4C （2．27〉

また，”4は図2．11で示されたそれぞれの気層における抵抗の和の逆数として次のように求められ

る。

”4＝＝

　　γα十7わ十75

　　　　1 （2．28）

ここでγ、，7ウ，7、はそれぞれ接地境界層における空気力学抵抗，粗度長20の下層における副気層抵

抗，および地表面抵抗である。γ、は接地境界層の風速鉛直分布式を解くことによって得られる。従

って，大気安定度に依存する。Businger（1973），Wyngaad（1973）に従えば，7、は次のように表

される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　伽（鳶）一乳

　　　　　　　　　　　　　　　　　7α一　　　　　　　　　　　　　（2．29）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　κ麗＊

ここに，κはカルマン定数，％・は摩擦速度，Ψんは安定度を表すパラメターである。

Wesely　et　al．（1977），Padro（1991），Padro　et　al．，（1991）によればΨんについて不安定条件（0＞

z／L＞一1）では
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Ψん一副・。598＋・・39」％（一壬）一…9［’π（一壬）］21，
（2．30）

安定条件（0＜～／L＜1）では

　　　　ごΨん＝一5一
　　　　五

（2．31）

である。

　一方，■δについては以下のように表される。

筋一κ1＊［舞］鴉 （2．32）

ごこに，んは空気の熱拡散係数であり，D㎜は汚染質の分子拡散係数である。汚染質の種類によっ

て沈着速度が異なるのは1）惚が物質により異なるからである。γ、≧γδ＞γ、であるので，Wa豆eck　et　al．

（1986）は7，について％と関連させた地表面沈着速度”4、で表現し，安定度（Monin－Obukhov長さ）

の関数としてパラメタライズしている。

　　　　　　　　　　　　　　　　　（γわ＋γs）一”45－1　　　　　　　　　（2．33）

沈着速度には地表面状態に依存するパラメターが含まれ，そのために輸送モデルでは一般的には，

土地利用形態に応じて格子毎に重みを考慮して次のように与えることが考えられる。

V4＝Σ五v4‘ （2．34）

　Waleck　et　al．（1986）は気象データを用い，この方法によって土地利用形態別のサルフェートの

季節毎の沈着速度を計算し，北米における沈着速度マップを作成した。サルフェートの代表的な土

地利用形態別，季節別毎の最大沈着速度は表2．4に示す通りである。一方，Wesely（1989）は各種

気体の乾性沈着を地域モデルのために考察している。また，乾性沈着の効果が海陸風循環内におけ

る大気汚染濃度分布に与える影響を調べるためにKitada　et　al．（1986）は陸域においては（2．29〉

及び（2．32）式を用いる一方，海面における乾性沈着速度も同様の方法で導いて数値実験を行って

いる。

　本研究ではモデル領域が広く，従って，格子間隔も大きいため詳細な土地利用形態は無視して，

各格子を水域（海，湖〉と陸域の2通りに分類し，そしてそれぞれの領域毎及び汚染質毎に異なっ

た沈着速度を与えた。乾性沈着はσ座標でHd、♪＝0．99より低い高度における粒子について評価さ

れ，それぞれの粒子と時間ステップ毎にランダムに与えられる数値が以下に定義されるP4⑫より
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Table　2．4 Maximum　sulfate　deposition　velocities

in　cm／sec．（From　Waleck　et　al．，1986）

Table　2．5

Season

Dry　deposition　velocity　in　m／sec

forSO2andSO42－overlandand

water　surface　employed　in　present

mo（ieL

Landtype Sp血g　Summcr　Autum　Wintcr Species　Lalld　Water

Urban
Agricaltuエe

Range

Deciduous　forest
Coniferous　五〇rest

Forest／Swamp
Water

Swamp
A朗cuture／Rangc

0．1

1．0

1．0

1．0

1．0

1．0

1．0．

1．0

1．0

0．1

1．0

1．0

1．0

1．0

1．0

1。0

1．0

1．0

0．1

1．0

1．0．

0．1

0．8

0．4

1．0

1．0

1．0

0．1

1．0

1．0

0．1

0．8

0．4

1．0

1．0

1．0

Vd
SO2 0．51　　　0．32

SO42－　　　0．21　　　0．02

小さければ乾性沈着する。

　　　”d△t
P蜘＝Hdep （2．35）

沈着速度は試算を繰り返したうえ，最終的に表2．5に示した値を用いた。ただし，（2．35）式の

Pd4、ρの計算においてはσ＝0．99は高度にしてほぼ100mであることから，H4。〆100隅とした。

2．4．4　湿性沈着

　大気汚染質の湿性沈着過程にはScavengingと呼ばれ，雲底下（below　cloud　scavengingまたは

Washout）と雲の中（in－cloud　scavengingまたはRainout）の2つの過程に分類される。前者の過程

は汚染質と雨滴の衝突・吸着によって汚染質が雨滴と共に地表面に運ばれるものである。一方，後

者の過程は汚染質が雲核として働き（Neucleation　Scavenging），雲粒を生成するかまたは雲粒との

液相反応，併合等の化学的，物理的諸過程を経て雲粒に汚染質が包含される過程であり，最終的に

汚染質が雨によって地表面に運ばれる現象である。

　2．4．4．1雲下における沈着過程

　降水による汚染質の洗浄効果は粒子状汚染質と雨粒とが衝突する確率過程であるので，粒子の粒

径分布，その大気中濃度，降水強度や雨滴の粒径分布に依存する。この確率過程は雨滴の捕捉率に

包含されている。すなわち，捕捉率には衝突の確率と衝突後粒子状汚染質を雨滴に取り込む確率の

両方が含まれている。雨域では水平方向に均一であるとすると，雨が降り出して’時問後の粒径

D、。4のサルフェート粒子の大気中濃度は
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　　　　　　　　　　％（孟，Ds。4）＝π。（1）s。4）8ψ［一A（Ps。4）ψ］　　　　　　　　　（2．36）

であり，ここに，吻（1）、。4）は雨の降る前の粒径1）、。4のサルフェート粒子濃度，A（D、。4）ψは降水

による沈着率である。それぞれの雨粒が互いに独立であるとすれば，ある粒径のサルフェートに対

する降水沈着率は

　　　　　　　　A（妬4）一∫r［ゆ）牙耳2ε似馬4）”（動〉］4耳　　（2・37）

で表され，ここで，Nは単位体積当たりの雨粒数，N（D，）は基準化した雨粒の粒径分布で対数正

規分布またはマーシャル・パーマー分布（Marshall　and　Palmer，1948）で近似される。ε（D。D、。4）

は直径1），の雨粒が1）、。4のサルフェート粒子を捕捉する効率，u（D．）はD，の雨滴の落下速度である。

　いま，1個の雨粒が落下する問に粒子を捕捉することによって増加する質量は

　　　δM’　　㏄π
　　　δ孟一∫・コr（動＋妬4）2ε（D噛4）1”（動〉一”（D・・4）Ix〈D・・4〉4D　　（2・38〉

ここで，∬くD，。4〉は捕捉された直径D、。4のサルフェート粒子の質量濃度である。降水によって捕

捉される総質量濃度は全てのサイズの雨粒について積分することによって得られる。すなわち，

　　　　　　　　　　　　　　4M7　　㏄δM’
　　　　　　　　　　　　　　4孟＝∫。δ孟N（D・）dD艶　　　　　（2・39）

雨粒の粒径は0．5～数mmである一方，サルフェートの粒径は1μm以下（サブミクロン）であり，

雨粒の方が遥かに大きい。従って，（2．39〉式は次のようになる。

　　　　　　　　　　4M’　　㏄　㏄π　　　　　　　　　　τ一∫・∫・τ動2ε”N（動）伽（D・・4）4P・　　　（2・4・〉

上式を積分するには雨粒の落下速度及び雨粒の粒径分布を与える必要がある。雨粒の落下速度は

Kessler（1969）によれば，

　　　　　　　　　　　　　　　　　ひγ一130γDγ1／2　　　　　　　　（2．41）

であり，γは雨粒で1．0，氷粒で0．7である。一方，雨粒の粒径分布はマーシャル・パーマー分布

　　　　　　　　　　　　N，〈D，＞4D，一N・卿（一λρ，）の㍗　　　　　　（2．42）

で近似する。ここで，λ，は分布曲線の傾きであり，雨粒の粒径分布については以下のように与え
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られる。

λ，一42．2N。，1／4M－1／4 （2．43）

Mは雨粒の混合比（g肋3），〈ro，はMerceret（1975）によれば107（ガ4）である。ここで（2．41）

～（2．38）式を（2．35）式に代入し，積分すると全ての粒径の雨粒が汚染粒子を捕捉する割合が次

のように得られる。

4ル1’

　一C1η溜0・875
砒

（2．44）

獅は捕捉された汚染粒子の質量濃度忽肋うであり，C1は定数で，Scott（1978）によれば水滴では

5．2×10－3，氷粒では3．7×10－3である。

　本輸送モデルでは前述したように雨量の「しきい値」を設定し，しきい値以上の雨量では一定の

沈着率でサルフェートの微粒子が雲底下において以下に示す確率によって湿性沈着するものとし

たQ

Pwdep＝Cdep・△t・RR （2．45）

ここで，Cd，pは降水による沈着率，4‘は湿性沈着の評価時問（1時間）でRRは降水ファクターで

あり，以下のように定義される。

　　・格子点にある粒子については気象モデルによって予測された降水量がしきい値である0．1mm

　　／hより大きければRR＝1でそれ以外はRRニ0である。

　　・格子点の問にある粒子については粒子の周囲のRRを用いてRRを内挿する。

　降水による沈着率については今までいろいろな値が提唱されているが，これらを参照し，試算を

繰り返した結果，本輸送モデルでは気象モデルの予測するしきい値以上の降水がある雨域において

用いた降水による沈着率は，SO42一に対しては3×10－5（1／sec）であり，SO2に対しては1×10－5

（1／sec〉である。

2．4．4．2　降水沈着のトレーサー実験

　微粒子状物質の降水による沈着率を見積もるために，降水中において気体状と微粒子状の2種類

のエア・トレーサーによる拡散実験を実施した。気体状物質は粒子状物質と比較して降水による沈

着率は小さいと考えられるので，両者のトレーサーを同時に降水時の大気中に地上2．5mから散布

し，それぞれの大気中濃度及び微粒子状物質の雨水中の濃度を検出し，比較することによって沈着

率を見積もる。トレーサーは気体状のトレーサーとして六沸化硫黄（SF6）及び微粒子状トレーサー

として希土類元素であるディスプロシウムの塩化化合物（DyC13）を用いた。D，トレーサーは可

一35一



気象研究所技術報告　第34号　1995

唱
O
岩
雨
し
二
目
O
⇔
唱
O
り
　
㊤
〉
咽
り
翼
【
昌
自
国
雷
Q

100

5

2

10｝1

AK92

．
パ
Q

．
σ
●

σ

ゆ／

0．5 1　　　　　　　　　　　5　　　　10

Diameter（micrometer）

Fig．　2．12　Cumulative　distribution　of　the　dysprosium　particle　diameter　in　the　atmosphere。

　　　　generated　by　the　combustion　of　the　methyl　alcohol　solution、

Particles　were

能な限り粒径を小さくして大気中に放出するためにDyをメタノールに溶解し，この溶液をバー

ナーで燃焼させることによって微粒子を発生させた。大気中におけるDyの粒径分布はアンダーセ

ンサンプラーによって粒径別にフィルター上に捕集した各粒径毎の濃度から求めた。図2．12に示さ

れているように，直径が2μm以下の粒子が全体の50％以上を占めており，9μmより大きな粒子

はない。Dyの大気中濃度はフィルター上に捕集したサンプルを放射化分析により求めた。放射化

分析は原子炉内で捕集したサンプルに中性子を照射して放射化し，Dyから放射されるγ線のスペ

クトルと波高分析によって濃度を求める方法で，分析精度が非常に高い。実験中に容器に採取した

雨水も濃縮した上で放射化分析を行い，雨水中に含まれるDyの量を求めた。容器に溜まった雨水

の量から実験領域における降水量の分布が得られる。一方，SF6の捕集はポリエステルの袋に空気

を引き込み，これを電子吸着検出器のガスクロマトグラフィーによって濃度を検出した。雨滴の粒

径分布の計測は粒子映像化装置を用いて行った。図2．13はトレーサープルームの軸に沿ったSF6と

Dyの大気中規準化濃度と降水によるDyの規準化した沈着量の例を示したものである。濃度はト

レーサーの放出率と風速で，沈着量は放出率，風速，降水量で規準化してある。SF6の降水による

沈着量が非常に小さく無視できると仮定すれば，SF6濃度とDy濃度との差が降水によって沈着し

たことになる。図に示した例の場合，トレーサーの放出率を1とすると実験領域内における1m2

当たりの1時問沈着量は平均的には約8×10－5である。降水強度は1mm／hで，それぞれの測定点

における降水沈着率は9×10－5～1×10－6の範囲にあり，平均的には2．3×10－5／sec程度である。
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Fig。2．13　The　axial　concentration　of　the　sulfur　hexafluoride　and（iysprosium　tracers，and　deposition　of　dys－

　　　　prosium　tracer（lue　to　precipitation　with　distance　downwin（1．

降水沈着率は降水強度に依存するものと考えられ，この実験の場合は降水強度が1mm／hと比較

的弱いので10－5のオーダーになったものと思われる。他の例では0．6mm／hの降水強度で1．8×10－5

であった。

　2．4．4．3雲中における沈着過程

　輸送モデルの気象予測モデルでは雲物理過程が陽に含まれていないので，雲を陽に表現すること

ができない。従って，1n－cloudscavenging過程は考慮されていないが，少しふれておくことにする。

　雲中における沈着過程（in－cloud　scavenging）は酸性雨にとって非常に重要な過程であることが

指摘されており（鶴田等，1988），雲と共に汚染質が長距離輸送されることから輸送の面でも重要

な過程である。しかしながら，in　cloud　scavenging過程を取り扱い，これを長距離輸送モデルに組

み込んだ例はほとんど皆無である。本輸送モデルでもこの過程は含まれていないが，近い将来，こ

の過程をモデル化して長距離輸送モデルに付加することが考えられるので，in　colud　scavenging

過程について概略的に少し触れておくことにする。すなわち，モデル化を前提とするため，雲の

消長に係わる微物理的考察及び汚染質の雲中における詳細な液相化学反応等は可能な限り省略し，

硫黄酸化物の雲中における変遷や濃度の収支だけを考慮する。

　いま大気中に存在する気体状のSO2と微粒子状のサルフェートが雲に遭遇した場合を想定し，

雲中における諸過程を経て降水粒子中のサルフェートとして湿性沈着するとすれば，図2．14に示す
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Fig．2．14　Removal　of　sulfur　oxides　in　cloud．

ような雲中における諸過程が考えられる・そしてそれぞれの諸過程においてSO2及びサルフェー

トの変遷及び濃度の収支を求めればよい。すなわち，

　　　　　　　　　　　①大気中のSO2

　　　　　　　　　　　②大気中のサルフェート

　　　　　　　　　　　③雲水中のサルフェート

　　　　　　　　　　　④雪中サルフェート

　　　　　　　　　　　⑤雨水中のサルフェート

の濃度収支を計算する。

　先ず①の大気中のSO2の濃度収支では，大気中SO2の濃度（重量混合比）の変化率はSO2の雲

水と雨水への吸着によるサルファイト（HSO3『）生成（この過程をみB1で表す），さらにこの雲水

及び雨水におけるサルファイトが液相酸化によってサルフェート（SO42一）を生成する過程（OX2）

等，それぞれの過程を経た汚染質め変質，移行によって決まる。’すなわち，大気中のSO2濃度は

吸着と液相酸化によって減少するので，
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　　　　　　　　　　　　　　　4Cε。2
　　　　　　　　　　　　　　　4孟＝一（朋1＋OX2＋OS10）　　　　　（2．46〉

として表される。SO2の雲水と雨水への吸着過程（、4B1）は，Hegg等（1984）によれば以下のよ

うに表される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　朋1－103・1C、。2γ，朔　　　　　　　　（2．47）

ここにC3。2はSO2の大気中における重章混合比侮身。‘。），r。朔は凝結率，c1は

　　　　　　　　　　　　・、一1．75×10－14卿｛5．19×103／T｝／［H＋］　　　　　（2．48）

であり，ここにTは温度‘。幻，［H†］は水素イオン濃度である。この過程で生成されたサルファイ

トの液相酸化（OX2）は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　OX2－103・2C、．29，　，　　　　　　（2．49）

g，は雲水量で62はPenkett等（1979）の過酸化水素（H202）による酸化では，

　　　　　　　　　　　　。2－1．09×10－8帥｛2．41×103／Tl／［H＋］o・27　　　　　（2．50）

また，HeggとHobbs（1982）による野外観測では

　　　　　　　　　　　　・2－5．37×10－19卿16．778×103／Tl／［H＋］　　　　　（2．51）

である。

　一方，雨水に吸着したSO2の液相酸化過程（OS9）は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　OS9－103・2C、。29，　　　　　　　　　（2．52）

ここに，g，は雨水の混合比である。

　②の大気中のサルフェート濃度収支は次の4つの取り込み過程を通じて減少していくことが考え

られる。サルフェート粒子の雲核化による雲粒への取り込み（〈rc3），ブラウン拡散による雲水へ

の取り込み（BD4），降水粒子との慣性衝突による捕捉（1）C5），雪片との慣性衝突による捕捉であ

る。すなわち，大気中のサルフェートは

　　　　　　　　　　　　　4Cs。4
　　　　　　　　　　　　　　　　ニー（〈rc3＋BD4＋DC5＋DS6）　　　　　　（2．53）
　　　　　　　　　　　　　　砒

によって減少していく。
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雲核化による大気中サルフェートの減少は

　　　　Cs。4
NC3＝Fαδψ （2．54）

δ孟は単位時間，F、は雲核化率でHegg等（1984）の観測によれば，雲の種類によって多少の違いは

あるものの，直径0．1～1μmのサルフェートに対しては平均的にF、＝0．7±0．2である。これはサ

ルフェートの70％が雲核化することを意味している。鶴田等（1988）は雲底部における雲粒，雨粒

及び大気中のエーロゾル及びSO2濃度を調べ，大気中の濃度が非常に低いこと，同じ高度の雨粒

中よりも雲粒中の濃度が高かったことから，雲粒の汚染質の全体的な捕捉率は100％に近いと推測・

している。

　サルフェート粒子のブラウン拡散による雲水への取り組み（BP4）は

　　　　　　、8Cs。4K副。
BD4＝1．68×10　　　＿
　　　　　　　　　42

（2．55）

で表され，属4は粒子のブラウン拡散係数であり，ほぼ2×10－4cm2／sec程度，亙は雲水の平均直

径で大体2×10－3cm程度である。

　雲中における雨粒との慣性衝突によるサルフェート粒子の沈着（DC5）は雲中の雨粒の大きさに

比べてサルフェートの粒径は非常に小さく無視できるので，雲底下における衝突と全く同様に考え

ることができる。雲中における雨粒との慣性衝突によるサルフェート粒子の沈着率は（2．47）で与

えられている。さらにサルフェートと雪片との慣性衝突（DS6）は雨粒との衝突と基本的には同じ

と考えられるが，粒径分布，落下速度，捕捉率が異なる。落下速度や捕捉率は粒径だけでなく，雪

片の結晶型によっても異なる。GunnとMarshal1（1958）によれば，雪片の落下速度，”、（o挽／sεo）

は融解したときの直径を0、（o郷）とすると

”3一をDsO・31 （2．56）

として表され，彦は樹枝状結晶では160，角板結晶と角柱状結晶では234である。雪片の粒径分布は

雨粒と同じマーシャル・パーマー分布で表されるが（Gunn　and　Marshall，1958），分布曲線の傾

きλ，，N。，が雨粒と異なり，λ，はRutledgeとHobbs（1983）によれば，

λ冴（π細　 （2．57）

であり，ρ、は雪片の密度，g、は雪片の混合比である。GunnとMarshall（1958）は観測からλ，ニ

25．5R『o・48（6獅一1），No，ニ3．8×103R－o甲87（パ3挽勉一1），D，ニ0。144Ro’48（6視）のように全て降雪強度
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Rに依存することを示している。

次に③の雲水中のサルフェートの収支は以下のような過程が考えられる。

4SO4　3
　　＝一〇X2十ノVC3十B1）4一ん44－1～8
4¢　　2

（2．58〉

雲水に入ってくるサルフェートは，雲水中におけるSO2の液相酸化によるサルフェートの生成

（OX2），サルフェート粒子の雲核化（NC3），サルフェートのブラウン拡散による雲水への侵入

（BD4）である。一方，雲水から出ていくサルフェートはサルフェートを含んだ雲水の雨粒及び雪

片による捕捉（舶7及びR8）である。雨粒と雪片による雲水の捕捉は過程は同じであるがそれぞ

れの捕捉率が異なるだけであると仮定する。すなわち，単位雲水量当たりに含まれるサルフェート

の量に雨粒，雪片の捕捉率を掛けたものが出ていくサルフェートである。

　④の雪片に含まれるサルフェートの収支は

　　　　　　　　　　　　　　　4Cso42一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＝DS6＋R8－M10　　　　　　　　　（2．59）
　　　　　　　　　　　　　　　　　砒

であり，雪片に入ってくるサルフェートとしては雪片とサルフェートの慣性衝突によるもの（1）S6）

と雪片がサルフェートを含んだ雲水を捕捉するもの（R8）であり，出ていくサルフェートは雪片

の融解による雨水への相変化に伴って雨水中サルフェートに移行するもの（M　IO）である。

最後の⑤の雨水中におけるサルフェートの収支は

　　　　　　　　　　　　4Cs・42－　　　　　3
　　　　　　　　　　　　　　　　ニDC5＋朋7＋　OS9＋MIO　　　　　　（2．60〉
　　　　　　　　　　　　　砒　　　　　　　　　　　　2

であり，雲の中における雨水ではサルフェートは入って来るだけで出ていくものはない。雨粒に含

まれるサルフェートは雨粒とサルフェートの慣性衝突（DO5），サルフェートを含んだ雲水の雨粒

による捕捉（AA7），雨粒に含まれているSO2の液相酸化によるサルフェートの生成（OS9），雪

片の融解による雨粒への移行（M10）によるものである。
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