
I．は　じ　め　に

　産業革命以降，ハーバー・ボッシュ法の普及によって，
地球上で生物が利用可能なアンモニウムイオン（以下，
NH4

+）や硝酸イオン（以下，NO3
－）のような窒素（反応

性窒素）の年間供給量が増加した。その結果，反応性窒素
量は産業革命以前（1830 年ごろまで）の 2倍に（Schlesinger 
2009），人為的な発生源からの窒素沈着量は，過去のレベ

ルに比べてほぼ 3倍以上（Fowler et al. 2013；Kanakidou et 
al. 2016）になった。反応性窒素は大気から地球上のあら
ゆる生態系に沈着されている（Galloway et al. 2004）。反応
性窒素は，大気中では光化学オキシダント，微小粒子状物
質（PM2.5），温室効果気体の存在量などに影響し，過剰に
沈着された場合は森林生態系では植物の成長や生物多様性
を低下させ（Baron et al. 2014；Bobbink et al. 2010），分解
などを通じて炭素循環にも影響をおよぼす（Janssens et al. 
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日本の窒素沈着量の長期変動（1977～2018年）
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　日本の窒素沈着量を長期的に把握するため，全国環境研協議会，環境省（庁），森林総合研究所，気象庁によるバルクあるい
は窒素湿性・乾性沈着量を状態空間モデルを用いて解析した。窒素湿性沈着量は 1988 年には全国の中央推定値が 6.0 kgN ha－1

（n＝24），2000 年には 7.6 kgN ha－1（n＝92）に増加，2010 年の 7.6 kgN ha－1（n＝82）までほぼ横ばい，その後減少に転じ，
2018 年には 6.2 kgN ha－1（n＝76）になった。状態空間モデルにより窒素湿性沈着量の中央推定値が，東部日本では 2004 年まで，
全国と日本海側では 2012 年まで増加し，その後減少する傾向が示された。窒素乾性沈着は 2003～2018 年に継続的に観測され
た 7地点で年平均 6.0±0.1 kgN ha－1 であり，湿性沈着と乾性沈着を合わせた窒素総沈着量は 11.5±1.6 kgN ha－1，乾性沈着の割
合は 0.41～0.61 であった。窒素累積沈着量は過去 30 年間で 300 kgN ha－1 を上回ったと推定された。
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208　To clarify the long-term trend of nitrogen (N) deposition, the existing monitoring data was analyzed at the regional and national level 
from 1976 to 2018 . We used the data of annual N depositions from the National Institute for Environmental Studies, the Ministry of the 
Environment, the Forestry and Forest Products Research Institute, and the Japan Meteorological Agency. Annual median of national N wet 
deposition was 6.0 kg N ha－1 in 1988 (n＝24) and increased to 7.6 kg N ha－1 in 2000 (n＝92), then it was 7.6 kg N ha－1 in 2010 (n＝82). In 
2018 N wet deposition decreased to 6.2 kg N ha－1 (n＝76). The state space model demonstrated that N wet deposition significantly increased, 
after which tended to decrease at Eastern Japan from 2004, at the Japan Sea area, and in the nation from 2012 . Nitrogen dry deposition 
averaged 6.0±0.1 kgN ha－1 year－1 (n＝109), total N deposition; the sum of wet and dry deposition, was 11.5±1.6 kgN ha－1 year－1, N dry 
deposition ratio ranged from 0.41 to 0.61 during 2003︲2018 based on the results of seven stations. Cumulative N deposition was estimated to 
have exceeded 300 kgN ha－1 over the past 30 years.
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2010）。さらに，森林生態系が窒素飽和（Aber et al. 1998）
に至ると，その影響は森林にとどまらず，沈着された窒素
は河川から流出し，沿岸域での富栄養化による赤潮や底層
の貧酸素化などの影響を引き起こす。気候変動や生物多様
性の低下など人為によるさまざまな環境変動の中でも窒素
循環の改変は大きく，すでに不可逆的な閾値とされるプラ
ネタリーバウンダリー（planetary boundary）を超えている
ことが指摘され（Rockström et al. 2009），気候変動のもと
で炭素循環との相互作用や生物多様性へのさらなる影響が
懸念されており（Greaver et al. 2016），窒素循環機構の解
明は急務である。
　我が国では 1960 年代には火力発電所や石油化学コンビ
ナートなどの建設により大気汚染が進み，ぜんそくなどの
人体被害が発生して大きな公害問題となった。1970 年 11
月末に開かれた臨時国会（第 64 回国会）は，当時の公害
対策を求める世論，社会的関心の高さに応えて公害問題に
関する集中的な討議が行われたことから「公害国会」と呼
ばれた。この中で大気汚染対策を進めることが決議され，
官民一体の大気汚染対策への取り組みが本格的に進められ
た。当初この取り組みは硫黄酸化物（以下，SOx）対策に
重点が置かれたが，1970 年の東京都での光化学スモッグ
の発生を受けて，1973 年には二酸化窒素（以下，NO2）に
対する環境基準が制定され，窒素酸化物（以下，NOx）対
策として工場・火力発電への脱硝装置の設置，「昭和 53 年
排出ガス規制」への対応のため乗用車の三元触媒の採用な
どが進められた。環境省の一酸化窒素，二酸化窒素モニタ
リング結果によると，大気中 NOx濃度は 1970 年代当初は
30 ppbv以上であったのが，1980 年には 20 ppbv以下に
なった（環境省 2021a）。その後，粒子状物質対策に導か
れての高性能触媒によるディーゼル排ガス対策が NOx削
減にも寄与した。このため現在の大気中 NOx濃度は一般
環境大気測定局では 10 ppbv以下である（環境省 2021b）。
　このように 1980～2014 年頃には日本国内の窒素排出量
は減少し（大原・黒川 2018），国内排出由来の沈着量も
1980 年代以降は以前より減少した地域もあると考えられ
る（徳地ら 2021）。しかし，2000 年代前後から中国から
の越境輸送が増加し（Okamoto et al. 2018），窒素湿性沈着
量は有意に増加した（Morino et al. 2011）。そして 2000 年
代後半より中国の環境政策の結果，周辺地域への影響も低
下したと考えられている（Duan et al. 2016）。一方，2014
年にはインドにおける窒素排出量はヨーロッパ全体と同程
度となりつつあり（Miyazaki et al. 2017），今後も発展途上
国，特に東アジアで排出量が増加することが予想され，越
境輸送などを通じて地球規模での影響が懸念されている。
加えて，沈着される窒素の形態についても，北米では SOx

排出量の減少から硫酸イオン（以下，SO4
2－）のカウンター

イオンとして長距離輸送されていた NH4
+の挙動が変化し

ていることが報告されており（Butler et al. 2016），我が国
でも動向が注目されている（野口・山口 2019）。
　日本国内や中国などでの窒素排出量が大きく変化した
1990 年以降，おもに窒素湿性沈着量については，大都市
圏近郊を中心に検討された（環境省 2021b），関東・中部

地域では森林に対する窒素沈着の評価も行われている（伊
藤ら 2004）。加えて，関東圏以外にも越境大気汚染の影響
が強いとされる日本海側（牧野ら 2017；大浦ら 2006）の
調査は，環境省（あるいは庁，以下，環境省）や全国環境
研協議会（以下，全環研）のそれぞれで評価が行われてい
る（友寄ら 2009）。しかし，その他の地域や全国的な傾向
について長期的に検討された例は多くない（Ban et al. 
2016）。
　窒素沈着の生態系への影響は長期にわたる蓄積によると
ころが大きく（de Schrijver et al. 2011），沈着量の分布とそ
の長期傾向を知ることは非常に重要である。特に多くの場
合，施肥などが行われない森林域において窒素沈着は重要
な系外からの窒素源である。また，沈着は湿性沈着と乾性
沈着でもたらされるが，特に乾性沈着に関しては測定地点
数が湿性沈着に比べて少ないことや，樹冠の凹凸が大きく
地形が複雑な森林では乾性沈着の推定がより困難であるこ
と（Weathers et al. 2006）などさまざまな課題も存在する。
しかし，窒素乾性沈着量が窒素総沈着量の 3割程度を占め
ること（野口・山口 2010）が報告されており，窒素の総
沈着量の検討には不可欠だが，乾性沈着量を含んだ総沈着
量の長期の変動が示されたものは少ない。
　そこで本論文では，我が国における窒素沈着量の長期変
動傾向を明らかにし，窒素累積沈着量を推定することを目
的とした。ここではまず窒素沈着として長期の情報がある
湿性沈着量の経年変動を整理し，空間的・定量的に，そし
てその形態を示した。同一地点での長期観測は限られてい
るため地域ごとにとりまとめ，観測期間の異なる時系列
データを状態空間モデルによって解析した。これにより近
年までに大気から沈着された窒素湿性沈着量について地域
および全国の長期傾向を読み解いた。次いで，2000 年以
降測定が始められた窒素乾性沈着量についても概観し，湿
性沈着量と乾性沈着を合わせた窒素総沈着量を推定し，長
期の変動や生態系への影響について考察を加えた。

II．方　　　　　法

1．使用したデータ
　本論文では，沈着する窒素全体の中で大きな比重を占め
ると推察される NO3

－と NH4
+を対象とした（以下，NO3

－

と NH4
+を合算したものを窒素と記す）。用いたデータに

ついては J-Stage電子付録付表︲1 にまとめた。主なデータ
は我が国を代表する長期モニタリング調査を行っている環
境省と全環研によるものである。環境省では国際的・全国
的見地から遠隔地等における酸性雨原因物質の長距離輸送
の把握などを目的として，1983 年に都市地域・田園地域・
遠隔地域・生態系地域といった多様な環境で第 1次酸性雨
対策調査を開始し，酸性雨モニタリングに関するデータ
ベースを公開している（日本環境衛生センター酸性雨研究
センター 2004；環境省 2021b）。しかし，第 1次酸性雨対
策調査は測定項目などから試行的なものが含まれていると
考えられたため，第 2次酸性雨対策調査まで継続された地
点のみを対象とした。一方，地方公共団体の環境研究所を
会員とする全環研における調査では，地域の環境保全の見
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地から都市域及び田園地域等における酸性降下物の評価・
解析に重点がおかれ，都道府県での調査地点が 1地点の場
合は原則として都市域で実施し，複数地点の場合は都市域
および都市域から 20～30 km離れた地点および地方に特
有の地点で，1991 年から環境省・国立環境研究所・酸性
雨研究センター（現アジア大気汚染研究センター）の協力
のもと調査を開始し，こちらもデータが公開されている（全
国環境研協議会 2021）。それぞれの機関で調査の目的が異
なり，全環研の観測はおもに都市域で行われ，環境省は都
市以外での比重が高い。そのため全国平均値は全環研で高
くなる傾向にあるが（野口・山口 2010），一方で両機関の
測定は相補的ともいえるため，両データセットから年間の
窒素沈着量を用いた。さらに，森林総合研究所（2021，以
下，森林総研）および気象庁による観測データ（気象
庁 2021a）を加えた。

2．�窒素沈着物の採取および分析方法
　環境省，全環研および森林総研のデータについて，沈着
物の採取および分析方法と精度管理について表︲1 にまと
めた。大気降下物は，環境省では 1987 年まで常時開口し
た容器で沈着物が採取され（以下，バルクと記す），それ
以降はいずれの観測も降水時開放型捕集装置により湿性沈
着のみが採取されている。そこでバルク測定値および湿性
沈着量を湿性沈着量とした。
　乾性沈着量は大気濃度と基準高さにおける沈着速度から
求められ（飯島ら 2020），大気濃度については各機関で
2000 年ごろから測定が開始されたものの調査地点は湿性
沈着ほど多くない。さらに，乾性沈着量の推定手法は現在
も改良が加えられ，量として公表されているデータも少な
い。そのため乾性沈着量は，2003～2018 年の値が公表さ
れている全環研での調査を対象とした（J-Stage電子付録
付表︲1）。長期変動の解析には，そのうちの 7地点（札幌北・
新潟曽和・加須・豊橋・神戸須磨・太宰府・辺戸岬）のデー

タを用いた。乾性沈着はガス状・粒子状の測定がなされて
いるが，ここではガス状 HNO3 と粒子状 NO3

－を合わせた
ものを乾性沈着の酸化態窒素成分，ガス状 NH3 と粒子状
NH4

＋を合わせたものを乾性沈着の還元態窒素成分とした。
大気濃度の測定のためのフィルターパック法，乾性沈着量
の推定方法については飯島ら（2020）などを参照されたい。
また，湿性沈着量と乾性沈着量をあわせたものを総沈着量
とした。
　長期にわたる調査であるので，いずれの調査でも期間中
に分析方法が更新されている（表︲1）。方法については変
遷があるものの精度管理がなされているので（例えば，岩
崎ら 2018），ここでは分析方法は問わないこととした。採
取および分析方法，精度管理の詳細についてはそれぞれの
報告を参照されたい。

3．�地域ごとのとりまとめ
　今回用いたデータには同一地点で全期間を通じて観測さ
れたものはなく，短期の観測や観測が途中で中断されてい
るものも含む。これらのデータから地域での変動を捉える
ため，降水の水質に影響する主要な要因に基づく全国環境
研協議会（2007）の 6地域区分を用いた。すなわち，非海
塩性硫酸イオン（non-sea salt SO4

2－，以下，nss-SO4
2－）お

よび硝酸イオン（以下，NO3
－）濃度のクラスター分析を

行い，その結果を基に降水量，nss-SO4
2－および NO3

－濃度
の高低，季節変動および地理的条件等を考慮した，「北部
（NJ: Northern Japan area）」「日本海側（JS: Japan Sea area）」
「東部（EJ: Eastern Japan area）」「中央部（CJ: Central Japan 

area）」「西部（WJ: Western Japan area）」および「南西諸島（SW: 
Southwest Islands area）」の 6地 域に分類した（図︲1，
J-Stage電子付録付表︲1）。

4．�統計解析
　窒素湿性沈着量および窒素に対する NO3

－-N割合の長期
変動とその地域差について，状態空間モデルの当てはめに

表︲1．使用したデータの採取機関と採取期間・方法および精度管理
Data source, sampling period and methods, accuracy management.

環境省（2001），全国環境研協議会（2019），森林総合研究所（2014），気象庁 https://www.data.jma.go.jp/gmd/env/acid/comparison_acid.htmlより作成。

調査主体 期間 採取方法 精度管理の方法 データ有効性の判定

気象庁 1976～2011 降水時開放型捕集装置
（wet only採取）

●酸性雨国際比較調査を実施 ⎝1978～⎠。 （情報なし）

環境省 1983～1987
1988～1997
1998～2018

常時開放型捕集装置
降水時開放型捕集装置
（wet only採取）

（情報なし）
●イオンバランス（R1），電気伝導率の計算値と測
定値の比較（R2）が許容範囲から外れている場合
は再分析を行う。
●各分析機関に模擬試料を送付しその結果を比較す
る調査（測定分析精度管理調査）を実施。

（情報なし）
以下の場合は分析値を無効。
１．バルク捕集
２． 試料汚染（黄砂混入の場合は全て有効，R1，

R2 基準内であれば有効）
３．試料の日付が特定されなかった
４．試料の捕集効率が 10%未満
５．pH，ECが希釈測定された

全環研 1999～2001 降水時開放型捕集装置
（wet only採取）

●イオンバランス ⎝R1⎠および電気伝導率バランス
⎝R2⎠が許容範囲を超える場合は再分析を行うなど，
値の信頼性を確保した。

完全度（測定期間の適合度を含む）が年間 80％未
満の場合は解析対象外。

2003～2016 ●環境省のモニタリングネットワークの測定局を対
象に行われている測定分析機関間比較調査に本調査
参加機関も多数参加し，全環研として解析を開始。

森林総研 2000～2015 常時開放型捕集装置 ●総陽イオンと総陰イオンのバランス・電気伝導度の
実測値と理論値のバランスが許容範囲内であること。
●外部からの混入物の影響を除去するため，PO43－, 
NH4+ 濃度が規定値以下であること。

精度についてチェックしたデータに不適格な項目が
一つでもみられた試料は，補正等は行わず，溶存成
分濃度のデータをすべて棄却。
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よるトレンド解析を行い，各地域区分と全国についてのそ
れぞれで平均化した窒素湿性沈着の時間的変動を推定し
た。本研究では窒素の年間沈着量を検討しているため，今
回用いられた状態空間モデルには季節トレンドは含まれて
いない。状態空間モデルは，各種の決定論的または確率論
的過程によって推移する「真の状態」を想定した過程モデ
ルと観測誤差を考慮して実測値からモデル内の各パラメー
タの事後確率分布と各種の代表値（平均および中央推定値）
やベイズ信頼区間（credible interval，以下，信頼区間）を
推定する観測モデルからなる（馬場 2018）。本研究では，
窒素湿性沈着量および NO3

－-N割合の時間的変化の推定に
は同じモデルを用いた。なお，NO3

－-N割合は 0～1の範
囲で変化する割合データであるが，今回扱ったデータにつ
いては，おおよそ 0.45～0.55 を最頻値とする単峰型の分布
傾向を示していたため，窒素湿性沈着量と同様に自然分布
への当てはめが可能と判断した。過程モデルは二階差分の
線形トレンドモデルを用いて以下のように記述した。

　μt＝2μt－1－μt－2 + εμ, εμ ~ N（0, σμ2） （1）

ここで，μtは時間 tにおける窒素湿性沈着量の平均値，εμ
は過程誤差，σμ2 は分散を示す。
　今回のデータでは，各地域区分内に地点ごとに観測期間
が異なる複数のデータが含まれる。そこで，観測モデルは
セグメント関数 （Stan Development Team 2020） を用いて以
下のように記述した。

　Yit＝μt + εY, εY ~ N（0, σ2） （2）

ここで，Yitは時間 tにおける i番目の観測地点での窒素湿
性沈着量の実測値，εYは観測誤差，σ2 は分散を示す。観測
期間のうち，全国および NJの 1981 年の窒素湿性沈着量お
よび NO3

－-N割合とWJの 1984 年から 1987 年の NO3
－-N

割合については，全ての観測地点でデータ欠測となってい

たので，観測モデルから以下のように時間 tにおける欠測
値 （Ymiss） を推定した。

　Ymiss t＝μt + εY, εY ~ N（0, σ2） （3）

　各パラメータの事後確率推定はベイズ推定の一種である
ハミルトニアン・モンテカルロ法 （HMC法） を用い，Rhat 
≤ 1.1 および n_eff ≥ 100 を基準としてパラメータの収束判
定を行った （Gelman et al. 2013）。また，各時点における窒
素湿性沈着量および NO3

－-N割合の増減傾向を検討するた
め，上記シミュレーションの結果を元に時間差分 （μt－μt－2） 
の事後確率を計算した。今回行った解析には統計ソフト
ウェア R 3.5.1 （R Core Team 2020） およびパラメータの事
後確率推定には Stan 2.17.0 （Stan Development Team 2020） 
および Rパッケージ ʻrstanʼ （Stan Development Team 2020） 
を用いた。

III．結　　　　　果

1．�窒素湿性沈着量
1）地域と全国の窒素湿性沈着量
　各地域において 1977～2018 年の窒素湿性沈着量は，JS
を除きほぼ一山型の頻度分布となった。地域によってピー
クの位置などは異なり，NJではおよそ 70％が沈着量
6 kgN ha－1 year－1 以下に属した L字型に近い分布を示し，
JSでは 9 kgN ha－1 year－1 以上の高沈着域にあるものが
50％に上った（図︲2）。平均値（標準誤差）では JSで 9.3 （0.2） 
kgN ha－1 year－1 と最も大きく，次いでWJが 7.7 （0.1） kgN 
ha－1 year－1，EJが 7.1 （0.2） kgN ha－1 year－1，CJが 6.8 （0.2） 
kgN ha－1 year－1，SWが 5.5 （0.3） kgN ha－1 year－1，NJが 5.1 
（0.1） kgN ha－1 year－1 であり，JSやWJで沈着が多かった。
　全国の窒素湿性沈着量は，5～6 kgN ha－1 year－1 を頂点
とした一山型の頻度分布を示した（図︲3）。最小値は 2003
年に小笠原で観測された 0.55 kgN ha－1 year－1，最大は
1999 年の四日市の 25.8 kgN ha－1 year－1 であり，40 倍以上
の大きな違いがみられた。3～6 kgN ha－1 year－1 および 6～
9 kgN ha－1 year－1 の範囲にあるものがともに約 32％で，
70％近くが 3～12 kgN ha－1 year－1 の範囲にあり，平均で 7.2

図︲1．地域区分（全国環境研協議会 2017）
Area classification （followed National Environmental Laboratory Association 
2017）．

地域分類：NJ，北部；JS，日本海側；EJ，東部；CJ，中央部；WJ，西部；
SW，西南諸島の六つに分けた。
NJ, Northern Japan area; JS, Japan Sea area; EJ, Eastern Japan area; CJ, Central 
Japan area; WJ, Western Japan area; and SW, Southwest Islands area.

図︲2．1977～2018 年の各地域の年間窒素湿性沈着量頻度分布
Histograms of annual N wet deposition in each area from 1977 to 2018.
地域区分は図︲1 を参照。
Area classification was same in Fig. 1
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±0.1 kgN ha－1 year－1（n＝1,948）であった。
2）長期的な変動
　窒素湿性沈着量の地域ごとの長期変動としては，期間を
通じて増加傾向がみられた NJ，増加傾向から減少に転じ
た EJと JS，期間を通じて減少傾向を示したWJと SW，2
度の上昇を示した CJの 4パターンがみられた（図︲4）。
　最も沈着量の多い JSでは 1989 年の測定開始以降増加し
続け，2000 年代には中央推定値が 9 kgN ha－1 year－1（5～
95％信頼区間，以下同様）を超え，2010 年には中央推定
値が 9.8 kgN ha－1 year－1（9.3～10.4 kgN ha－1 year－1）に達
した。その後減少に転じ，2018 年には 9.4 kgN ha－1 year－1

となった。次いで高い値を示したWJでは，1991 年の
8.4 kgN ha－1 year－1（7.4～9.5 kgN ha－1 year－1）をピークと
してその後減少し続け，2018 年には 6.9 kgN ha－1 year－1 と
なった。EJでは 2004 年に 8.5 kgN ha－1 year－1 の最大値を
示し，その後減少し，2018 年には 4.9 kgN ha－1 year－1（3.9
～5.9 kgN ha－1 year－1）とピーク時の 60％程度となった。
中央推定値の信頼区間から，JSおよび EJで顕著であった
2010 年頃までの増加とその後の減少傾向は統計的にも支
持された。CJでは 2000 年に 7.5 kgN ha－1 year－1（6.8～

8.2 kgN ha－1 year－1），その後 2006 年の 6.7 kgN ha－1 year－1

（6.0～7.2 kgN ha－1 year－1）まで減少し，2011 年に 7.2 Nkg 
ha－1 year－1（6.6～7.8 kgN ha－1 year－1）まで再び増加し，
再び減少した。NJと SWは期間を通じた平均が 5.1±
0.1 kgN ha－1 year－1，5.5±0.3 kgN ha－1 year－1 と他の地域よ
り小さかったが，NJは期間を通じて増加，SWは期間を
通じて減少傾向を示した。
　全国の窒素湿性沈着量は，1988 年に 6.0 kgN ha－1 year－1

（5.4～ 6.6 kgN ha－1 year－1）（n＝24）から，2000 年には
7.6 kgN ha－1 year－1（7.3～7.9 kgN ha－1 year－1）（n＝83）に
増加したのち，2010 年の 7.6 kgN ha－1 year－1（7.3～7.9 kgN 
ha－1 year－1）（n＝82）まで横ばいで推移し，その後減少に
転じ，2018 年には 6.2 kgN ha－1 year－1（5.7～6.6 kgN ha－1 
year－1）（n＝76）になった（図︲5）。中央推定値の信頼区
間から，今回全国でみられた 1988 年から 2010 年頃までの
増加とその後の減少は統計的にも支持された。
3）湿性沈着される窒素の形態
　窒素湿性沈着における NO3

－態の割合は 2000 年以前の
WJや SWで NO3

－態の割合が 0.4 未満で他地域と比較して
低かったものの，1990 年代半ば以降はいずれの地域にお

図︲3．1977～2018 年の全国の年間窒素湿性沈着量頻度分布
Histograms of annual N wet deposition in national level from 1977 to 
2018.

図︲4．1977～2018 年の各地域の年間窒素湿性沈着量の経時的変動
Temporal fluctuations of annual N wet deposition in each area from 1977 to 2018.
黒い線は中央推定値，赤色範囲は 95％ 信頼区間，グレーの線は測定地点ごとの変動を示す。地域区分は図︲1 を参照。
Black line indicates median, gray lines shows each site and red band shows the 95％ credible interval. Area classification is same in Fig. 1.

1980  1990  2000  2010  2020 1980  1990  2000  2010  20201980  1990  2000  2010  2020

図︲5．1977～2018 年の全国の年間窒素湿性沈着量の経時的変動
Temporal fluctuations of annual N wet deposition in national level 
from 1977 to 2018.
凡例は図︲4 を参照。1988 年（点線）より前は，一部地域のみの結果である。
Legend is same as Fig. 4. Prior to 1988 , the results were only available for some 
regions.
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いても NO3
－態が 0.4～0.5 で変動し，2018 年の割合は NJ

で 0 .47，JSで 0 .54，EJで 0 .46，CJで 0 .51，WJお よ び
SWで 0.49 であった（図︲6）。CJではこの 30 年間を通じ 0.5
に近い値であり，NO3

－， NH4
+両者の割合はほぼ等しかっ

た。NJ，JS，WJ，SWでは近年 NO3
－態の割合がやや増え

る傾向にあるが，逆に EJでは NO3
－態の割合がやや減少

した。全国的には期間を通じてやや増加傾向がみられ，
2018 年には 0.49（0.48～0.50）となった（図︲7）。

2．�窒素乾性沈着量とその経時的変動
　窒素乾性沈着の観測は窒素湿性沈着ほど多くはない。ま
た，継続的な観測はさらに少ない。全環研で 2003～2018
年の長期に観測された 7地点が本論文で用いた六つの地域
区分に対応し（CJのみ 2地点），また観測が 2003～2018
年と比較的長期であるため，ここではこれらを対象とした。
7地点での平均窒素乾性沈着量は 2013 年まで 6～7 kgN 
ha－1 year－1 とほぼ横ばいで推移し，2014 年以降 6 kgN ha－1 
year－1 以下で，期間の平均は 6.0（0.1）kgN ha－1 year－1 で
あった（図︲8）。窒素乾性沈着量のうち酸化態窒素の占め
る割合は 0.52～0.58 でほぼ一定であった。

3．�窒素総沈着量の経時的変動と窒素累積沈着量の推定
　窒素乾性沈着が継続的に測定されている 7地点における
窒素総沈着量の経時的変動を示した（図︲9）。7地点の

図︲7． 1977～2018 年の全国の窒素湿性沈着量における硝酸態
窒素割合の経時的変動

Temporal fluctuations of the ratio of NO3－-N to N wet deposition in 
national level from 1977 to 2018.
凡例は図︲4 を参照。1988 年より前は，一部地域のみの結果である。
Legend is same as Fig. 4 . Prior to 1988 , the results were only available for some 
regions.

図︲8．2003～2018 年の年間窒素乾性沈着量と酸化態窒素割合
Annual N dry deposition and the ratio of NOx from2003 to 2018.
棒グラフ白抜きは窒素乾性沈着量，縦線は標準誤差，折れ線は酸化態窒素
の占める割合を示す。
Bars indicate N dry deposition, vertical lines show standard error. Line shows the 
ratio of NOx.

＋
ｰ

図︲9． 2003～2018 年の 7地点における年間窒素総沈着量と窒
素乾性沈着の割合の経時的変動

Annual N total deposition and the ratio of N dry deposition in seven 
sits from 2003 to 2018.
棒グラフ白抜きは湿性沈着量，グレーは乾性沈着量，折れ線は乾性沈着の
占める割合を示す。
White bars indicate N wet deposition, gray bars show N dry deposition. Line shows 
the ratio of N dry deposition to N total deposition.

図︲6． 1977～2018 年の各地域の窒素湿性沈着量における硝酸態窒素割合の経時的変動
Temporal fluctuations of the ratio of NO3--N to N wet deposition in each area from 1977 to 2018.
地域区分は図︲1 を参照。凡例は図︲4 を参照。
Area classification is same in Fig. 1. Legend is same as Fig 4.
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2003～2018 年の窒素総沈着量は 9.3～14.3 kgN ha－1 year－1

の範囲にあり，平均は 11.5 （1.6） kgN ha－1 year－1 であった。
窒素湿性沈着と窒素乾性沈着量の間に有意な関係はみられ
ず（n＝93，p＞0.1），窒素乾性沈着量は窒素総沈着量の
0.41～0.61 を占めた。7地点での 2003～2018 年の 16 年間
の窒素累積沈着量は 184 kgN ha－1 16 year－1 となった。

IV．考　　　　　察

1．�窒素湿性沈着量の長期変動
　大気降下物に関するモニタリング調査は 1976 年に気象
庁によって岩手県大船渡市綾里において開始された。1983
年には環境省の観測もはじめられ，バルクでの窒素沈着量
は札幌，大阪でそれぞれ 2.1 kgN ha－1 year－1，4.6 kgN ha－1 
year－1 であった（日本環境衛生センター酸性雨研究セン
ター 2004）。同一地点での長期観測は非常に少ないため，
全環研による地域区分を用いて解析した。
　年間窒素沈着量の長期変動傾向は地域間で異なるが，
NJでは 1980 年以降に有意に増加し，EJおよび JSでも
1990 年以降に増加傾向がみられた（図︲4）。1980 年以降は
各地の都道府県環境研究所による調査でも窒素湿性沈着の
著しい増加が報告されており（徳地ら 2021），窒素湿性沈
着量が増加した地域も多かったと考えられる。また，1998
～1999 年にはほとんどの地点で測定対象がバルクから湿
性沈着に変更され，乾性沈着が含まれなくなっていること
も考え合わせると，それらの地域での窒素湿性沈着量の増
加はより顕著であったと推察される（野口・山口 2010）。
　1990 年からは窒素湿性沈着量は地域内に大きな排出源
をもつ EJや CJに対して，地域内に明瞭な排出源の少な
い JSで最も多くなった。この 1990 年前後の日本海側での
硫黄沈着の約 20％が北東アジア大陸部起源であるとされ
（Ohizumi et al. 1997），また 2003～2006 年に大陸からの越
境輸送の影響で窒素湿性沈着量がそれ以前と比較して増加
したことがわかっている（友寄ら 2009）。特に，1989～
2008 年の窒素湿性沈着中の NO3

－は 61～94％が中国の排
出由来と推定され（Morino et al. 2011），北西季節風の影響
で大陸からの影響を特に受けやすい JSで量的に多いこと
が示されている。2012 年以降は中国において石炭火力発
電所に対する政策により NOx放出量が減少したこと
（Duan et al. 2016） を反映し，全国レベルでの窒素湿性沈着
量の有意な減少につながったと考えられる（図︲5）。

2．�窒素乾性沈着と窒素総沈着量
　2018 年に窒素乾性沈着量が最も多かったのは，2点の測
定地点のうち 1点が周辺の畜産業の影響を受けていると言
われる SWであった（飯島ら 2020）。窒素乾性沈着は気象
条件や土地利用によって大きく変動し（野口・山
口 2010），さらに窒素乾性沈着量の計算過程には土地利用
を考慮するため，広域の推定が困難である。しかし，総沈
着量を把握することは生態系への影響を検討するためにも
欠かせないため，乾性沈着の検討については，長期に測定
がなされている 7地点を対象とした。
　全国での窒素総沈着量の把握は，窒素湿性沈着からの推
定や東アジア地域における酸性雨の現状の把握とその影響

の解明に向けた地域協力体制である東アジア酸性雨モニタ
リングネットワーク（the Acid Deposition Monitoring Network 
in East Asia: EANET）による窒素湿性・乾性沈着の測定か
らの積み上げでこれまでにもなされている。野口・山口
（2010）は 2003～2007 年の環境省の酸性雨長期モニタリン
グと全環研の結果をもとに，全国の（NH4

++NO3
－）-Nの窒

素湿性沈着量を 7.1～9.9 kgN ha－1 year－1，さらに窒素乾性
沈着が窒素総沈着の 30～50％であることから，窒素総沈着
量を 10.6 kgN ha－1 year－1（76 mmol m－2 year－1）とした。ま
た，Ban et al. （2016）は EANETにおける離島など遠隔地の
観測から，2003～2012 年の全国の窒素総沈着量を 10 kgN 
ha－1 year－1（71 mmol m－2 year－1）程度としている。都市域
での測定も加えた 2003～2018 年の今回の結果（11.5 kgN 
ha－1 year－1）はこれらの報告よりやや大きく，全国的に窒
素総沈着量は 2000 年以降 10 kgN ha－1 year－1 を超えるもの
と考えられた。
　窒素総沈着量の長期的な傾向は，地域や年によって窒素
湿性沈着量と窒素乾性沈着量の割合が異なるため，大小や
経時的傾向は窒素湿性沈着量の場合と異なるものと考えら
れる。本研究において，全国では窒素湿性沈着量は 2012
年から（図︲5），窒素乾性沈着量は 2014 年から減少傾向が
みられ（図︲8），窒素総沈着量も同時期から減少傾向にあ
るものと考えられる（図︲9）。これらの傾向は欧米の先進
諸国と一致する（Gilliam et al. 2019 など）。一方，地球規
模では今後の発展途上国での排出量や産業構造の変化も影
響が大きく注目される。さらに，窒素沈着量には降水量な
どの気候要因も影響し，加えて気候変動により湿性と乾性
といった形態の相対的な重要性が変化することが指摘され
ている（Engardt and Langner 2013）。そのため，窒素乾性
沈着について測定地点を増やし，気候変動下での窒素沈着
量を把握する必要があるだろう。

3．�窒素累積沈着量とその森林生態系への影響
　1990 年には窒素湿性沈着のみですでに全国平均（標準
誤差）で 7.2（0.5）kgN ha－1 year－1 に上っていた（図︲5）。
地域や年によって窒素湿性沈着量と窒素乾性沈着量の割合
は異なるが，ここでは 2003～2018 年の窒素乾性沈着の結
果から，窒素総沈着に占める乾性沈着の割合が最も低かっ
たときの値 0.41 を用いて試算すると（図︲9），乾性沈着量
は 5 kgN ha－1 year－1 と 推 定 さ れ，1990 年 代 に は 既 に
12.2 kgN ha－1 year－1 程度の窒素総沈着があったものと推定
される。加えて 2012 年以降は窒素湿性沈着の減少傾向が
みられるものの，2018 年の全国の窒素湿性沈着から推定さ
れる窒素総沈着量ですら 10.5 kgN ha－1 year－1 と 10.0 kgN 
ha－1 year－1 を超えることから，この 30 年間で全国的な窒
素累積沈着量としては 300 kgN ha－1 以上と考えられた。
　10.0 kgN ha－1 year－1 という窒素総沈着量は，Clark and 
Tilman （2008） がミネソタ州の草原生態系で窒素沈着実験
を行った際の「沈着量が極端に多くない場合」に相当する
が，それでも種多様性が低下することが示されている。森
林生態系では樹冠が乾性沈着物を捕捉するため乾性沈着の
割合は平地の数倍になると報告されているため（Weathers 
et al. 2006），日本全国の森林域での実際の窒素総沈着量は
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今回の推定より多くなる可能性がある。de Schrijver et 
al.（2011）は欧州や北米での森林や草地など多様な植生で
の窒素沈着が種多様性に及ぼす影響をまとめ，草原やヒー
スランドでは種多様性が窒素累積窒素沈着量の増加によっ
て有意に減少することを示した。加えて，種の損失は反応
性窒素の沈着初期により明瞭であることが指摘されており
（Roth et al. 2019），日本においてもすでに窒素沈着による
種の損失が生じているかもしれない。しかし，野外では窒
素沈着によりオゾン（O3）に対する感受性が変化する樹種
（渡辺・山口 2011）や，過酸化水素（H2O2）など他の大気
汚染物質の影響も指摘されており（久米ら 2011），窒素沈
着の直接的な影響を明らかにすることは難しい。
　過剰な窒素沈着は生態系を窒素飽和に至らせ，河川へ窒
素が流出するなど河川の水質形成といった生態系サービスな
どにも影響する（Aber et al. 1998）。温帯森林生態系で窒素
飽和に至る臨界負荷量は10.0 kgN ha－1 year－1 （Dise et al. 
1998）とされており，本研究から窒素沈着量は全国的にすで
に臨界負荷量に相当し，全国的な窒素飽和が懸念される。特
に近年，世界的な畜産・農業由来の窒素の影響の増大が指
摘されており（Bouwman et al. 2013），Maung et al.（2022）
は宮崎県における上流に人為起源の窒素源のない山地河川
水の調査において，NO3

－濃度への畜産・農業活動への影響
を報告している。
　一方，Makino et al.（2021）は近畿地方の山地源流域河
川水の NO3

－濃度に影響する要因を整理し，冬季積雪がみ
られる地域では積雪中の窒素成分が融雪期に流出するた
め，負荷された窒素が生態系に取り込まれず窒素飽和に至
りにくいことを指摘した。加えて，Yu et al.（2018）は中
国の亜熱帯地域で温帯より高い臨界負荷量（26～36 kgN 
ha－1 year－1）を示し，植物の光合成や生態系の窒素の取り
込みなどの生物活動が臨界負荷量に影響していると推察し
ている。すなわち，地域により環境条件が多様な日本では
窒素沈着に対する応答も多様であり，窒素沈着量の把握と
ともに地域の特性を考慮した臨界負荷量の推定などを行い
（Yamashita et al. 2021），適切な生態系管理を進めることも
必要だろう。
　また，ヨーロッパでは限定的ではあるが，生態系が窒素
沈着の影響から回復（recovery）しつつあることが示され
ている（Schmitz et al. 2019）。本研究において，日本全国
でも総沈着量に 2014 年頃から減少傾向があると考えられ
たことから，我が国でも窒素沈着量と生態系の応答につい
て今後の動向が注目される。

4．�沈着される窒素の形態と生態系への影響
　NO3

－と NH4
+は生態系での挙動も異なり，生態系への影

響が異なる（徳地・大手 1998）。例えば，温帯域の多くの
土壌はマイナスに帯電しているため，NH4

+-Nが土壌中に
保持されやすく，植物の吸収利用もされやすい。それに対
して，マイナスに帯電している NO3

－は土壌中で移動しや
すい。沈着された窒素が生態系内での各プロセスに配分さ
れると考える動的窒素飽和仮説（Lovett and Goodale 
2011）に従うと，NO3

－として沈着されることにより河川
へ流出しやすいと考えられる。Bowen et al.（2020）は米

国マサチューセッツ州の沿岸域での研究から，大気から沈
着された NO3

－-Nは微生物の異化に，NH4
+-Nは藻類の一

次生産に用いられることが多く，沈着される形態によって
分解と一次生産のどちらが促進されるのかバランスが異な
ることを示した。沈着される形態は窒素循環のみならず，
炭素循環や沿岸生態系の管理においても重要な課題である。
　沈着される窒素の形態としては，多くの地域で全窒素に
対する NO3

－-Nの割合がやや上昇傾向にあった（図︲6）。
この原因の一つとして，これまで NH4

+-N は SO4
2－と結合

することで安定した粒子として中国などから日本国内へ移
流してきたが，SO2 排出量の減少に伴い，粒子としての
NH4

+-N移流量が減少した可能性が示唆されている（野口・
山口 2019）。しかし，移流元の一つである中国では 2010
年以降 NOxの排出規制で NOx沈着量は減少したものの，
上述のように畜産・農業の活発化などから NH4

+-N沈着量
は増加し続けており，引き続き注意が必要である（Wen et 
al. 2020）。例えば，北米やチェコでは大気降下物中の
NH4

+-N割合が上昇していることが示されている（Butler et 
al. 2016; McHale et al. 2021; Hůnová et al. 2017）。
　それぞれの形態の窒素はその主な起源が異なり，NO3

－-N 
および酸化態窒素は化石燃料の燃焼，NH4

+-Nや還元態窒
素は農業活動によるところが大きい。今後は我が国でも化
石燃料の使用規制により NO3

－-N排出が抑えられ，窒素沈
着中の NH4

+-N の重要性が増すことが予想される。今回，
NO3

－-N割合が顕著に上昇している地域はWJや観測地点
は少ないが SWなどの西日本であった。西日本での NO3

－-N
割合の上昇の原因が上述のような NH4

+-N移流量が減少し
たことによるのか，あるいは地域での農業活動の衰退や化
石燃料の使用量の増加によるものかについては明らかでな
く，大気質の管理においてこれらの原因解明が望まれる。

5．�今後の課題
　酸性雨に関するモニタリング調査はすでに 50 年近く継
続されているが，モニタリング調査には多大な労力や経費
が必要である。2020 年には約 70 年継続されていた気象庁
の生物季節観測の見直し・縮小が発表された（気象
庁 2021b）。都市化などの影響で観測自体が難しくなった
こともあるようだが，このような長期に続いた観測ですら，
継続が難しいことがわかる。大気降下物に関する調査は，
酸性雨調査と呼ばれることからもわかるように降水の酸性
度が社会問題であった時代に開始され，大気汚染の一つの
課題として一定の理解をされているものと考えられる。し
かし，酸性雨による人的被害が少なくなると，新たな課題
への対応の必要性などから調査の継続が議論される。
　酸性化の影響からの回復については多くの報告がある
が，富栄養性の種に置き換わった場所での種の回復は明ら
かでないことが多く（Roth et al. 2019），いったん失われた
植生の回復には失われる際より長い年月が必要であること
が指摘されている（Rowe et al. 2017）。すなわち，富栄養
化により生じた不連続な系状態の変化（レジームシフト）
からの回復には，沈着量の減少だけでなく系状態が変化す
る過程（ヒステリシスの谷）を越える必要があり（Gilliam 
et al. 2019），生態系の窒素沈着の影響からの回復，そして
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その把握には長い時間がかかる。前述のように沈着による
生態系サービスへの影響なども踏まえ，大気降下物に関す
る情報は表層水の水質，農業や林業ならびに生態系への影
響など広い分野に不可欠で，科学者のみならず政策立案に
も必要であることが理解されるように広く働きかけねばな
らない。
　生物季節観測については，その後，気象庁と環境省およ
び国立環境研究所が生物季節観測を新しい枠組みで行うた
めに協力することが示された（気象庁 2021b）。この枠組
みには市民参加型の試行調査も検討されており，モニタリ
ング調査の今後の在り方の一例として注目される。そして，
包括的な考察が可能な汎用性の高い形でモニタリングを継
続することが重要である。

V．結　　　　　論

　本研究では地域レベルから全国規模での窒素沈着の長期
傾向を把握することを目的とした。全国規模で窒素沈着量
は少なくとも今回整理した 1988 年以降から増加傾向にあ
り，2014 年前後から減少傾向にあることが示された。地
域ごとには数年のずれがみられるものの，日本海側，東日
本で増加傾向は特に明瞭であった。これらの増加傾向は中
国における窒素排出量の傾向と一致し，わが国の窒素沈着
には大陸からの越境輸送の影響が示唆された。
　窒素湿性沈着量は1990年に全国平均で7.2 kgN ha－1 year－1

に達し，乾性沈着の測定結果も含めた窒素総沈着量は全国
的に 12.2 kgN ha－1 year－1 と推定された。減少傾向にある
2018 年ですら窒素総沈着量は 10.5 kgN ha－1 year－1 と窒素飽
和の閾値（10 kgN ha－1 year－1）を超えた可能性が示唆された。
これらのことから過去 30年間で窒素累積沈着量は 300 kgN 
ha－1 を上回ったと推定された。窒素沈着は減少傾向にある
ものの，近年，これまでと異なる負荷源の影響やそれに伴
い沈着する形態の変化が示唆されており，今後も窒素沈着
に関し継続的なモニタリングが欠かせないことが示された。
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