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エ アロ ゾル 、 酸性霧 、 酸性雨、 ア ンモ ニ ア 、 越境大気汚 染研究 の 30 年間

村野健太郎 （法政大学 生命科学部 環境応用化学科）

【は じめに 】今回栄えある大気環境学会の 学術賞を受賞す る こ と に な り、こ れまで の 研究生活 を振 り返 っ

て み ますと、上 司、先輩、同僚 、後輩、国立研究所、大学、地方環境研究所 との 共 同研究に依る もの である

との 感 を 深 く して い ます。共同研 究 を行 っ て きま した皆様の ご協 力に感謝 の 気持ち で
．一

杯 で す。私 の 主 に 手

が けて きた フ ィ
ー一

ル ド研究 は
一

人で は出来ませ ん 。多数 の 研究者 の 志を
一

っ に した共同作業が 必要 で す。

　物理化学専攻 で 大学院 博士課 程 （固体化学、触媒化学） を修 了しま したが、全然聞 い た こ と も無い エ ア ロ

ゾルや 大気環境の 世界に 踏 み 出 して 、大気環境研究、特に大気汚染物質 の 化学分析に 力点を お い て 研 究を進
め て 参 り ま し た。エ ア ロ ゾル ．酸性霧 酸性雨の 化学分析とそれ らを総合 した越境大気汚染 の定量化が研究
テ
ー

マ で し た。

【研 究 】

1．イオ ン ク ロ マ トグラ フ ィ
ーに よ る エ ア ロ ゾル中の無機イオ ン 分析 に関する 研究

　筆者 の 所属 して い た国立公害研究所は 1980年代に は東京首都圏地域 に お い て 光化 学 ス モ ッ グに 関する 小

型航空機観測を して お り、上空 の エ ア ロ ゾルを約 5 分間の 捕集時間 で 化学分析す る ため の 研究を進めて い ま
し た。紀本電子 工 業が開発したテ

ープエ ア サ ン プラ
ー

は吸引流量が 大き い こ と、使用 して い る テ
ープ濾紙 の

無機イ オ ン 種 の ブラ ン ク値が低 い こ と に よ り、非常 に有効な装置 で した 。ま た 、イオ ン ク ロ マ トグ ラ フ ィ
’一

（IC ） も導入す る こ とが出来 ま し た 。こ れ らの 装置 に よ り関東地方 上 空 で 、約 5 分間 の 時間分解能で 硫酸

塩や硝酸塩 の 分布を測定する こ とが出来ま した 。 1980年代初期に は 光化学 ス モ ッ グ の 調査 と し て 所沢 市の 公

害研修所にお い て 、大気汚染物質の観測を行い ました。所 沢市は 光化学 ス モ ッ グ の 頻発地帯 で あ る た め 、光
化学ス モ ッ グ関連物 質 の 高濃度が観測さ れ ました e 当時は フ ィ ル ターパ ッ ク 法 と拡 散デニ ュ

ー
ダー法に 集 中

し てお り、硝酸ガ ス を捕捉する性質 の ある ナ イ ロ ン チ ュ
ー

ブ を 使 っ た拡散デ ニ ュ
ー

ダーを 用 い て 、硝酸ガ ス

と 硝酸塩 の 分別定量 を行 い ま した 。ま た 、フ ィ ルタ
ー

パ ッ ク法による大気汚染物質の観測も こ の 時以来、長
年実施 して 、後述す る よう に 最近 は全環研 で の 乾性沈着調査に広 範に 用 い られ て い ます。
村野健太郎、水落元之 、 鵜野伊津 志、福山　力，若松仲 司 ；大気エ ア ロ ゾル 中の 陰 ・

陽イオ ン の イオ ン ク ロ

マ トグラ フ ィ
ーに よる定量 ；分析化学、32，620− 625 （1983）

水落元之、村野健太郎、泉　克幸 ．福 山　力 ：拡散デニ ュ
ー

ダー
を用 い る 大気中の 硝酸ガ ス と粒子状硝酸塩

の 定量 ：分析化学．33，291− 295 ｛1984）
村野健太郎 ： イオ ン ク ロ マ トグラ フ ィ

ー
によ る環境試料 の 分析 ：ぶ ん せ き、919− 924 〔1983）

村野健太郎 ： イオン ク ロ マ トグ ラ フーt　一一に よ る大気試料 の 分析 ：環境技術、i5，506−511 （1986＞

2 ．北関東山岳域 に発生する酸性霧 と森林枯損に 関す る研究

　膨大な大気汚染物質の 発生地帯 で あ る 東京首都圏地域か らの 大気汚染物質の流入地帯で ある北関東の 赤城
山 （群馬県）で 、酸性霧の 研究を 1984年 に開始し、低 pH、高硝酸イ オン濃度 の酸性霧の存在を llEらかに し
ま し た。す なわち、霧水 の 時系列的捕集を行い 、pH や無機イオン 種だけで な く ア ル デ ヒ ド、カル ボン酸を特
に分析項目に 加えて 汚染物濃度の 時間的変化を調 べ ました e 霧水中の 汚染物質濃度は霧の発生直後 しばらく

は特 に高く、その 後減少す るパ タ
ー

ン を 示 し ま したが、全体 として 我が国 の 雨水の平均 的汚染物質濃度に比
べ る とは る か に高レベ ル で した 。 赤 城山の i5km風 上 にあ る 大間々 町に お い て ガス 及び粒子状物質濃度 を並行
して 測定 しま したが、こ こ で は酸性霧発生直前に大気汚染物質濃度 の 上昇が観測さ れ、汚染気塊 の 移流 を示

唆する結果が得 られま した 。 また、奥日光 の 白根山、念仏平 で の 大規模な森林枯損が明 らか にされ、首都圏
か ら移流 して きた大気汚染物質が酸性霧とな り森林枯損を起 こ す と い う私の 説が広 範 に 受 け入れ られ ま し

た。こ の 研究は 10 年間行 い 終了 し ました。

油田有光、安 田 龍介、東野晴行、渡辺竜馬 、 畠山史郎、村野健太郎 ら ： 赤城山で 発生する 酸性霧 と大気汚染
の 解析 ：大気汚染学会誌、30，113−125（1995）
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池田有光、安田龍介、東野晴行、山 田 哲也、畠山史郎、村野健太郎 二赤城 山で発生する酸性霧 と大気汚染の

解析 ｛2｝一天気条件 と霧水汚濁 の 特性
一

：大気環境学会誌、310，292−302（1996）

村野健太郎 ：酸性霧研究の 現 状 ； 大気汚染学会誌 28，185−199 （1993）

村野 健太郎 ：酸性霧 に よ る 影響の 特徴と 日本 で の 実態 ：環境技術、23，724−727 （1994）

3 ．越境大気汚染に関す る研究

　東 ア ジア 地域 は大気汚染物質 の 発生量が急増する こ とが予測され て い ます。こ の ため越境大気汚染 の 問題

は、国 として緊急 に解決す るべ き問題です 。 そ の ため、環境省 （庁 ）の 予算によ り、 平成4 年度、平成 5 −

7年度、平成 8 − 10 年度、平成 11 − 13 年度、平成 14 − 16 年度にわた り、越境大気汚染問題 の 研 究

プ ロ ジ ェ ク トリ
ーダー

と して 研究を行 っ てきました e 特に、越境大気汚染問題は観測、酸性雨長距離輸送モ

デル 、大気汚 染物質発生源イ ン ベ ン トリ
ー

の 3 者 の 連携が必須で あ る と 考え、以下 の 研究を連携 させ て 行 っ

て きました。

地球環境研究総合推進費研究報告 ： 環箋省HP

村 野健太郎 ：環境庁 によ る酸性雨 （大気系）研 究一
ア ジ ア大陸か らの 越境大気汚染研究一

：環境技術、27，

771−776　G998）
村野健太郎 ： ア ジ ア大陸か ら日本 へ の 越境大気汚染 ； 月刊 「公明 」 、5，14−19 （2006）

村 野健太郎 二 世界の酸性雨
・越境大気汚染問題と国内研究の 動向 ：環境技術、35，806−811 （2006｝

（1 ）離島、山岳地帯における大気汚染物質観測

　佐渡島 （新潟県）、八 方尾根 （長野県）、隠岐島 （島根県）、対 馬、五島列島 （長崎県）、屋久島 （鹿児

島県）、沖縄本島、済州島 （韓国）で 、アジア大陸か らの大気汚染物質の 長距離輸送及び環境酸性化物質の

物質収支解 明の ため、大気汚染物質 の 短期集中、長期観測 を行 い、大気汚染 の 状況 を明 らか にする と 同時に

定性的に 越境大気汚染を証 明して き ました。特 に 1994年 3 月の 観測 で は隠岐島、沖縄 で 特 に高濃度の硫酸塩、

硝酸塩を観測 し モ デル の 計算結果よ り、ア ジ ア 大陸か らの越境大気汚染 で あ る と結論 しました。東 シ ナ海 ．ヒ

の 離島で あ る 長崎県 五 島列島で の 観測 で は、エ ア ロ ゾル 中の 硫酸塩、硝酸塩、ア ン モ ニ ウム塩 の 変 動を明 ら

か に し、五 島列島 で は 5月で も硫酸塩濃度が約 20ug／m3 に 達す る こ とを明 らか に し ま し た。

　五 島列島及び九州内陸の福岡県太宰府市 の 2地点 にお い て 、冬季に ガ ス ・エ ア ロ ゾル 濃度 に つ い て 短期集

中観測 を行 い、両地点で の 大気汚 染物質濃度の差を比較検討 しました。ガス
・

エ ア ロ ゾル中の 成分濃度の 経

時変化に よ る と五 島列島及び太宰府における 1月 の nss
−SO

，

2 一
濃度変動は両地点 ともに大き い が、類似し た

濃度変化 が観察さ れま し た 。両地点間の llss−SO42
一
濃度の 相関係数は r＝O．　6 以上 で あ り、高 い 相関 を示す こ

とから、 nss −SO42
一
は広域的な挙動をして い る こ とが分か りま した。　nss −SO42

一
高濃度は 1997年 1月 11 日〜

12日、14日〜15日 、 17日〜18日、20 日僧 21El、及び 25 日〜27 日に観察され ました 。
こ れ らの 日は主に冬

型が緩み 、移動性高気圧 に覆われた 日で、風向はほ とんど北西か ら西寄りで、風速は比較的弱い で した 。 こ

れ らの nss −SO42
一
高濃度 日の い くつ かは、酸性雨長距離輸送 モデル によ 駄 越境大気汚染 の 様子 が 可視化 さ

れ ました。

宇都宮彬 、 宝来俊
一、山下敬則、穴井功

一、森崎澄江 、今村修、川井田哲郎、金城義勝、大和康 博、大石興

弘、畠山史郎、村野健太郎 ：九州
・沖縄地域 の エ ア ロ ゾル濃度の変化 と 地域特性 ： 大気環境学会誌、31，13

2−140（1996）
鹿角孝男、薩摩林光、佐々木

一
敏、鹿野 正 明、太田宗康．島lh史郎、村野健太郎 ：八 方尾根お よび長野市に

お け る浮遊粒 子状物質 と酸性降下物 の 特性 ：大気環境学会誌、31，282−291〔1996｝

森 　淳子、鵜野伊津志、若松伸司、村野健太郎 ：雲娘野岳で観測された SO2とエ ア ロ ゾル組成 ：大気環境学会

誌 、　34，　176−191（1999｝

K．Murano　H．　 Mukai，　 S．　 Ilatakeyama，0、　 Oishi，　 A．　 IJtsunemiya，　 T．　 Shimohara：Wet　 Deposition　Df 　A  o

nillm　and 　Atmospheric　Distribution　of　A  onia 　and 　ParticuIate　Ammoniu皿 in　Japan；Environ皿e且tal　Po

llution，　102，　321−326〔lg98）

K　Murano　H．　Mukai，　S．　Hatakeyama，　E．−S．　亅ailg．　1．　Uno：Trans−bouBdary　Air　Pollution　over　Remete

Islands　in　Japan：　Observed　Data　and 　Esti皿ates 　fro皿　a　Numer玉cal　Model ：At皿os ．　Environ、，　34，　5139
−

5149｛2000｝
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（2 ）越境大気汚染モ デル の 開発

　越境大気汚染研究の プロ ジ ェ ク トリ
ーダーと し て、東アジア地域 の大気汚染を定量的に記述する には酸性

雨長距離輸送 モ デル の 開発が必 要 で ある と考 え、東ア ジ ア 地 域 の 越境大気汚 染 モ デル （大気汚染物質 の 発生、

輸送、変質、沈着 モ デル） の 開発を鵜野伊津志室長 （当時 二 国立環境研 究所、現在 ： 九州大学亦用 力学研究

所） に 進めて も らい ま し た。こ の モデル は化学反応 を詳細 に含む モ デル で あり、越境大気汚染を詳細に記述

で き ますが、さ らに可視化す る こ とによ り大気汚染物質の動きが手 に 取るよ うに明 らか とな り、観測デー
タ

の 解析を支援で きる ように な りました。1997年 1月 の 五島列島、太宰府で の 観測で は、特 に高濃度 の 硫酸塩

を観測 し、モ デル の 計算結果 を可視化 し て 、 アジア大陸か らの 越境大気汚染で ある と結論 しま した 。 冬季に

出現す る典型 的な気圧配 置変化 によ る と
”
典 型的西高東 低

”
の 気圧滉置下 で は大規模 な越境大気汚染 は生 じ

ず、む しろ、
）e
日本海低気圧型

”
や
”
南岸低気圧型

”
の ような低気圧 の 東進後 に生 じる こ とが示 されま した。

　越境大気汚染 モ デルを使 用 した硫黄酸化物 の 1995年 の 年間ソ
ー

ス ・
リセ プタ

ー
マ トリ ッ ク ス に よる と 日本

に 降っ て く る SOx の 49％が 中国か らで あ り、以下 日本、火 山、朝鮮 （韓国、北朝鮮）がそれぞ れ 21％ 、 13％ 、

12％ で した。日本へ 沈着する SOxの 中国か らの 寄与を見る と我々 の 研究結果 の 49％が い くつ か存在す る モ デ

ル の 最 高値で し た 。

鵜野伊津志、大原利 藁、森　淳 子、宇都宮彬、若松伸司、村野健太郎 ： 東 ア ジア ス ケ
ー

ル の 長距離輸送 ・変

質過程 の 数値解析 二大気環境学会誌、32，267−285（199了）
鵜野 伊津志、若松伸司、植田洋匡、村野健太郎、酒巻史郎、粟 田秀実、薩摩林 　光、宝来俊

一
：春季 の移動

性高気圧 通過時の 九州地域で の 二 次大気汚染物質 と火山性 SO2の 挙動 ：大気環境学会誌、32．404−424（1997）
鵜野伊津志、村野健太郎、若松伸 司 ： 春季 の 移動性高気圧 通過時の 二 次大気汚 染物質 の 長距離輸送と変質過

程 の 数値解析 ：大気環境学会誌、33，164−1了8｛1998）

片 山　学、大原 利 眞、村 野 健太郎 二東 ア ジ ア に お ける 硫黄化合物の ソ
ース ・

リセ プター解析一地域気象モ デ

ル と結合 した物質輸送 モ デル に よる シ ミ ュ レ
ー

シ ョ ン
ー

；大気環境学会誌、39，200−217〔2004）
井．E雅路、大原利眞、片山　学、村野健太郎 ：数値シ ミュ レーシ ョ ン モ デル RAMSIHYPACTによる 東 ア ジ ア に おけ

る 硫黄化合物 の 年間ソー一
ス

・
リセ プタ

ー
解析 ：エ ア ロ ゾル研究，20、333−344（20e5）

（3 ）大気汚染物質 の発生源イ ン ベ ン トリ
ーの 研究

　越境大気汚染 モ デル は 精緻 な発 生源イ ン ベ ン トリ
ー

と
一
体化して 初め て 正確 とな ります。発 生源イ ン ペ ン

トリーの レベ ルが低い と得られ る 結果もい い加減と な ります。二 酸化硫黄、窒素酸化物 は精度 の 高 い 発生源

イ ン ベ ン トリ
ーが あ り ま し た が、東ア ジ ア地域 で はア ン モ ニ ア の 発生量は 不明 で し た の で 、「1本、韓国 に お

けるア ンモ ニ ア の グリッ ド別発 生量 の 推計を初 めて 行 い ま した。すなわ ち牛、豚、鶏、肥料 の 合計 の グ リ ッ

ド別 NH3発 生 フ ラ ッ ク ス を 明 ら か に し ま し た。総発 生 フ ラ ッ ク ス の トッ プ 5 は 18，100〜13，200 トン NH　3／年

で 韓国 中央部 に 3 グリ ッ ド、関東地方北部 に ユ グリッ ド、九州地方南部に 1 グリッ ドあ りました。

　発生源イ ン ベ ン トリ
ー

研究を神成陽容さん （当時 ：計量計画研究所 、現在 ： フ リ
ー

）、外岡　豊教授 （埼

玉 大学｝と の共同研究と して さ ら に進めて 、最終的 に は エ ア ロ ゾル の発生量情報も含め て 、東ア ジ ア地域 の

酸性雨関連大気汚染物質 の グリッ ド別発生量 （EAGrid1995、　 EAGrid20eO）を共同研究 としてデー
タ化 しま し

た 。EAGrid2000は 以下 の Webか らダウ ン ロ
ー

ド出来ます 。　（http：／／ww −cger ．　nles．　go．　jp／cger −1／db／enter
prise／eagrid ／eagrid −index．j．　htmlまたは http：／／www16 ．　ocR ．　ne．　jp／

−
sunthun ／）

K．　Murano，　S．　HatakeyamaT　T．　Mizogilchi，　N．　Kuba； Gridded　AmmoRia　Emission　FIuxes　in　JaPan：Water，
Air　 and　 Soil　Pollutioll，　85，　1915−1920（1995｝

神成陽容 外岡　豊、村野健太郎 ：東アジ ア地域に お け る大気汚染物質 発 生 源イ ン ベ ン ト リー
の 開発 ：環境

研究、　129、　35−46（2003）

A．Kannari．　 Y，　 Tonooka，　 T．　 Baba．　 K．　 Murano：Developme且t　 of　 multiple −species 　 1   xlkm 　 resoluti

o且 hour里y　basis　e田issions　iHvc且tory　for　JaPaR：Atmos．　£ nviron ．，　41，　3428−3439〔2007）
A．　Kannari，　D．　G．　Streets，　Y．　Tenooka，　K．　Mt］rane ，　T．　Baba ； MICS−・Asia　II： An　i旦 ヒer −co 皿parison 　stu

dy　oi　em 主ssion 　inventories　for　the　Jal〕an　region ：Atmos．　Environ．，42，　3584−3591｛20 8）

（4 ）乾性沈着機構解明 と乾性沈着量 の 推定

日本にお い て は湿性沈着の デー
タ は多数あ りますが、乾性沈着デ

ー
タはきわめ て 少な い で した。そ の ため、
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乾性沈着機構の解明と乾性沈着量 の推定を行 い ました。198D年代か ら広範に使用 して い たフ ィ ルタ
ーパ ッ ク

法を用 い て 、乾性沈着量推定 の ため の 大気汚 染物質の測定を始めま した。今後の乾性沈着量 の 推定 と同時に

越境大気汚染モ デル の 検 証 デー
タ と して 、き わ め て有効で す。

下原孝章、大石興 弘、村野健太郎、植田洋匡 ：代理表 面を用 い た乾性沈着機構 の 研究
一／．乾、湿面へ の 乾

性沈着量 と揮散および化学的変質の 影響
一

： 大気環境学会誌、32，253−266（1997）

松本光弘、村野健太郎、溝 囗 次夫 ： 4 段濾紙法に よ る 奈良市 と大台 ヶ 原 にお けるガス 成分お よ び エ ア ロ ゾル 、

の 水溶性 イオ ン成分 の 挙動 ： エ ア ロ ゾル研究、12． 197−・2e8（1997＞

大石興弘 、 下原孝章、宇都宮彬、向井人史 、畠山史郎、村野健太郎 ： 代理表面法および濃度法 に よ る 乾性沈

着フ ラ ッ クス の 比較 ；大気環境学会誌、33，273−283（1998｝

村野健太郎 ：酸性雨研究 にお ける乾性沈着量評価の 重要性 ：環境技術、32，883−889 （2003）

4 ．酸性雨 の 測 定法とデータ解柝

　長年イオ ン ク ロ マ トグラフ ィ
ー

による化学分析に携わ っ た経験を生か して 、酸性雨 自動測定機と 工C を組

み 合わせ る こ と に よ り、雨水 の pH、　EC を自動的に計測 し、無機イオ ン種濃度 まで 自動連続測定す る酸性雨自

動 IC 分析装置 を 試作 しま した。

  転倒ます によ り  ．5皿 毎 に pH、　 EC を測定し、2回分 （20ml）をま とめ て 1  降雨毎 に陰、陽イ オ ン 種濃

度 の 自動測定を行 なう。．

  測定イオ ン種は、Cl
−
、　NO

，

一
、　SO、

2
．．
、　Na＋

、　NH∴ K＋

．　Mg2＋ 、　 Caz＋
とする 。

  IC は 1点検 量線 で 濃度測 定する。

　開発 さ れ た 装置 の 特徴はあ る 程度離れた地点 （例えば車で 1時間の 距離）にお い て 、 2週 間 に 1回 の メ ン

テナ ン ス で 、  降水 の 無機イオ ン種を連続測定出来る 点にあ ります。

　開発 さ れ た酸性雨自動 IC 分析装置 を使用 して 、松本利恵博士 （埼玉 県環境科学国際セ ン タ
ー

） が 三 宅 島

の 噴火に基づ く強酸性雨の観測に成功 された の で 、共同研究 を行 い ま した。埼玉県 で 水素イオ ン、硫酸イオ

ン 濃度 の 極端に 高 い 、低 pllの 酸性雨 が 観測 さ れ 、こ の 装置 の 有 用 性が証 明され ました。

村野健太郎．及 川 紀久雄、榎本保典、佐藤和栄、猪俣　保 ：イオ ン ク ロ マ トグ ラ フ を組み合わ せ た酸性雨 自

動 IC 分析装置 の 開発 ：大気環境学会誌、30，268−275〔｝995〕

松本利恵、唐牛聖文、米持真
一、村野健太郎 ：三 宅島の 火山ガ ス に よる高濃度二 酸化硫黄 及び硫酸性強酸性

雨 の 観測 ：大気環境学会誌、37，357−373　（2002｝

5 ．ア ンモ ニ ア に関す る 研究

　ア ンモ ニ アは大気中に存在する塩基性物質で あ り、大気中 の 酸性物質 あ る い は酸性 雨 中の 硫酸 硝酸 を 中

和 し ます 。 しか しなが らこ の NH3は土壌に負荷された後は硝酸化成菌によ り硝酸 に酸化 さ れ て、　H＋
を 放 出しま

す。そ の ため に NH3は土壌酸性化をもた らします。欧米で は こ の ア ン モ ニ ア負荷の問題は土壌酸性化 と湖沼
・

海洋の 富栄養化 として ク ロ
ーズア ッ プされ て お り、1998年か ら 3年おきに窒素の 国際会議が開催 され、ア ジ

ア 地域 に お け る ア ン モ ニ ア 発生係数 の 決定 の 重要性が指摘され て い ます 。 ア ンモ ニ ア研究の重要性を指摘し、

ア ン モ ニ ア の 日本、韓国にお けるグリッ ド別 醐 溌 生量マ ッ プを作成しま した。さ らに 、ア ン モ ニ ア の 広域

分布に関する研究 （本学会
一
般発表〉 を進 めて い ます 。

村野健太郎 ： 窒素系化合物 で 汚染が憂慮され る H 本 の 土壌
一

ア ン モ ニ ア発生量 マ ッ プの 作成
一

：資源環境対

策、32、155H553 （1996〕

村野健太郎 ： 欧米 で の 酸性雨問題 の 動 向 と ア ン モ ニ ア 研究 の 進展 ；資源環境対策、39、No．13、4了一52（2003｝

寳示戸雅之、林 健太郎、村 野健太郎、森　昭憲 ：集約的畜産地帯に おける大気中ア ン モ ニ ア 濃度 の 実態 lH

本土壌肥料学雑誌、77　（1），53−57（2006）

【最後に 】酸性雨、酸性霧研究、大気環境学会酸性雨分科会 の 活動推進 を
…緒に行 っ て きま した今 は亡き

関 rl恭 一
博士 （当時 ：群馬県衛生公害研究所） と 玉 置元 則 博士 （豊時 ：兵庫県立健康 環境科学研究セ ンタ

ー
）

に こ の 原稿を捧げます。
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