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The Chemical Studies of Rain and Dry Fallout
in OKINAWA HONTO

Akira TOKUYAMA and Masaaki IRABU

Summary

In OKINAWA RONTO, the CI- concentrations of river and spring

waters are 20-50 ppm. What mechanisms are considered to supply these

CI- concentrations? To explain these CI- concentrations, the authors have

collected rain and dry fallout by two methods. One of these is a buc

ket method and other is a wall method. The CI- quantities supplied by buc

ket method are calculated to be 10 to 17 mg per liter, and by wall method,

if the sampling areas are same, about 80 per cent of quantities gathered by

bucket method will be gathered. Considering the factors of chemical mate

rials transportation among sea, air and lands, the typoon must be picked up

at first in this island. For example, CI- quantities descended to land in the

time of the typoon 17 th in 1976 was over 100 times in the usually sky.

The CI- quantities descended are deduced with the distance from the
sea, but the inverse proportion of the first degree are not between CI- quan

tities and the distance from the sea.

The total quantities of dissolved materials descended per year to OKI

NAWA RONTO are calculated to be over ten thousands tons.

The origin of chemical species (Na+, K+, Ca2 +, Mg2.+, 501-) in rain

and dry fallout is considered to be the only sea, but in the river and spring

waters, excess quantities which are calculated based on the chemical compo

sition of sea water are dissolved for these chemical species.
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水のC1一濃度として 30-50ppmを報告し､さらに1977年 5月に採集した試料について沖縄島南部

の河川水のCl-濃度として25140ppm､北部河川水のCl-濃度として20-30ppmという値を得て

いる (未発表)｡

このように日本全休や世界全休のCl-濃度と比較すると数倍にもなる沖縄本島の河川水のC卜は

全て雨とDryFalloutによってのみ供給されるものとして説明できるだろうか｡

雨の化学組成は平良 (1976)によって報告された.彼は沖縄本島南部の二ヶ所で5月から10月

にかけて試料を集め分析した結果平均Cl一濃度として5.9ノppmをだした｡平良 (1976)のデーター

について台風時を除いて計算しなおすとCl-濃度として約 2ppmを得る｡

沖縄本島におけるDryFalloutについての報告は未だなされてないOもし河川水のCl-濃度が全

て雨とDryFalloutで供給されるのならDryFalloutによってもたらされる量は雨によってもたら

されるものの数倍多くなければならない｡

本研究の目的は沖縄本島において雨とDryFalloutによって供給される物質量を求め､それら

物質の供給源を考え､雨とDryFalloutによって供給される溶存物質の量と組成を河川水のそれ

らと比較してそれらがどんな関わりあいをもっているかを考えることである｡

方 法

1.試料採集方法

雨とDryFalloutによってもたらされる物質を捕集するのが目的であり次の二つの方法をとっ

た (角皆､1972)0

方法(a)-図 1(a)に示すような大きさのポリバケツを地上5m以上のコンクリー ト建物の屋上

を利用して一定期間固定し真上からと横からのいくらかの角度をもって入ってくる雨とDryFaH

outを集める｡

方法(b)一束西南北から横向きにきた雨とDryFalloutをも集めるために図1(b)に立面図で示す

ように板で同じ大きさの壁をつくり各面に30cmxl10cmの ガーゼ又はタオルをかけ下に蒸留水

を入れたポリバケツをおき 〔これは方法(a)で雨+DryFalloutを集めていることにもなる〕､上

にも蒸留水を入れたポリタンクをおいていつでもガーゼやタオルが湿っているようにし､できる

だけ風によって運ばれてきた物質をにがさないようにする｡なお方 法 (b)で採集するときには側

に方法(a)によるバケツをもおいておく｡

竿 3fcm

F均.日o)A BucketforSqmprtng
Melhod(o)
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Fig･[(b)A WoJJforSompling

MelrDd(b)

2.試料採集地点

図2に示す｡沖縄本島の南部から北部の沿岸地域及び梅から離れた地域を選んで行なった｡

できるだけ周囲に障害物がない揚所を選んだ｡

図9には河川水及び湧水の採水地点を示した.図中の番号は表3の試料番号と一致する｡

Fig.2 SdTIP紬gPointsofRqin(っnd
Dry FbllouI
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Figi3TheScLmPling Locqtけies of River

qndSpnngWofer

3.試料の前処理

採集方法 (a)の湯合-バケツにたまった溶液と不溶解物質をも全て蒸留水で洗浄してとり5i

ビーカーで加熱濃縮 してNo.5Cの東洋折紙で炉過して炉液を12にし分析に供したO 不溶解物

質は乾燥後秤量する｡

採集方法 (b)の揚合-タオル及びガーゼ (使うまえにはよく洗浄してある)と下の′ヾケツにた

まった物を集める｡5gのビーカーに蒸留水を入れてタオルやガーゼを入れ1-2時間加熱しタ

オルやガーゼ洗浄水を別のビーカーに移してタオルやガーゼが入っているビーカーには更に蒸留

水を加えて1-2時間加熱する｡この操作を3-4回くり返し硝酸銀を用いて洗浄終了を確認し

洗浄 水 をNo･5Cの折紙で辞退して12にして分析に供する｡採集方法(a)と(b)を同一揚所で同

時に行なえばガーゼやタオルだけに､たまった量を計算できる｡

4.分析方法

Cl~:K2Cr04を指示薬 として AgN03 で滴定する方法とチオシアン酸第二水銀比色法

SO呈-:BaS04として沈殿させる重量法とトリウム-モ リン錯体を利用する吸光光度法

Mg2+､Ca2+:EDTAによる滴定a･と原子吸光法

Na+､K+:原子吸光弦

結果及び考察

分析結果を表 1､2､3に示す｡表 1には試料採集方法 (a)によって集めた試料の､表2には

試料採集方法(b)と(a)によって集めた試料の､表3には河川水の分析結果を示す｡表2で1回目

の採集の時採集期間の最後までちゃんとはられていたガーゼは南側だけだったOそれでこの値だ

けをあげてある｡

化学種の濃度はmgで表わされており例えば､SampleN0.1のC1-の場合54mgのC1-がバケツ
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Table1Chemicalcomposition(mg)andothernecessarydescriptionsofrainaLnd
dryfalloutcollectedbysamplingmethod(a)

samplenO. C卜 SO三一 Ca2+ Mg2+ Na+ K+atomictitrationgravimetrictitration adsorption /Y /̂ insolublematters(mg) estimatedVaterquantitiesinabucket(1) remainedWaterquantities(1) areasofbucket(cm2) distancesfromthesea(kEEl)

123456 54 17 12 2.1 29 1.641 11 13 2.9 24 1.337 16 28 2.6 21 0.623 11 10 0.97 14 0.6529 17 25 1.8 16 0.924 14 14 1.7 14 0.7 11613510711110063 6.3812.63.97.71 2.(描5.0010.853.507.692.84 829/V/I〟//764 0.150.31.01.31.82.3

; 禁 霊 芝 1手.1 要語 呈:;9 152 29 20 9.6 86 3.610 170 40 27 6.9 100 6.611 148 38 25 7.3 83 3.8∫ 36118475492214 22.421.4ll.919.5 6.8616.913.277.302.71 829////〟〟

…享 l ≡ ≡ 妻士喜 38450886‰ 5.392.653.32 2.223.251.502.503.47 989829〟JV// 0.2

綱 要 霊.4 ;3::蔓 要 妻::蔓 %1361911119 13.29.99.28 7.99.49.98.66.0 989829〟/y〟

≡ 1 速写 監 護 最 1蓋 喜;≡ 214225258 5.24.75.3 133829764 4

25 119 37 35 1.9 69 4.0芳 逮 1妄言 雲 6至.7 1記 ーi:8228 25 5.4 2.2 1.6 14 0.2829 6.1 10 11 0.48 3.7 0.230 29 10 13 2.1 14 0.6 439851434 24.54.6413.83.51.92.4 9.82.6ll.72.60.10.0 989829〟//〟989 4
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continuedTable1

沖縄本島に声ける雨とDryFa)loutの化学的研究

samplenO. averageFwindVelosity(孤/S)mostfrequencydirectionofVind loscaali,tl:if l s- p.i- te- S heigbtofsamplingpointS timesofsampling

123456 2.38 SE CHINEN 叫HENTONA*+NAGO ●GⅠNOZA 榊ISHIKAWA**FUTENMA叫 '76Aug.17-Åug.31 roofofthefourthfloorroofoftbesecondfloorroofofthesecondflooroofofthethirdfloorroofofthethirdfloorroofof也efour也floo first

7■8910ll 3.52 Es藁:0%TozNAOA;AAA I,76Nov.4-Nov.怨 second

12･13141516 一 2こ19 YONABARU*NAGOGⅠNOZAⅠSHⅠKAW■AFUTENMA '76Nov.29-Dec.26 roofoftbesecondfloor third

1718･19 .2021 2.55 YONABARUNAGOGⅠNOZA '76Dec.26-'77Jan.23ⅠSHⅠⅩAWAFUTENMA fourth

222324 4.602.434.93 Ⅰshimine roofo fthesecondfloor

252627282930 4.983.65138.23.594.23 roofofthethirdfloor

+Juniorhighschool

叫Highschool



Table2Chemicalcomposition(mg)andothernecessarydescriptiozISOfrainanddryfalloutcollected

bysamplingmethods(b)and(a)attheUniversityoftheRyukyus

sample timesof sampling directionof C1- SO皇- Ca苧+ Mg2+ Na+ K+ insoTuble
ma erS

nO. sampling method samplingwalls aOmlCspectroscopic gravimetric titration adsorption ;/ // (mg)

32 first (b)+(a) south 297 92 3.8 10

3334353637 fourth 仲)+(a)(a) eastsouthwest 53 2.5 24 1.550 1.540 2.3
north F 56 3.6

12 3.9 5.2 0.7 5 0.15 20

3839404142 fifth I(b)+(a)(a) eastSouthwestnorth li 58 66 58 6.6 82 5.980 71 41 4.1 89 5.780 86 67 8.5. 72 5.8100 72 35 6.7 76 4.8

continuedTable2

SampknO. mostfrequancydirectionofwind areaSOfsampler(cm2) samplingtermsIj averagewindVelosity(m/S) bightofsamplingpoint

32 NEJ～NNE 3300+829 '76Dec.23-'77Jam 3 5.43

3334353637 NE?NNE 3300+829829 '77Jan.12-Jam.14 6.17 roofofthethirdfloor
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Table3Chemicalcompositionofriver aJld8priDBWaters(ppm)

SamplenO. tihC:ion蒜 e-ti:raa2tIona:欝 rIpc-蓉 -:I;.0賢ripc-l 1- ity 8a:aPtliw

434445464748 31 10 76 3.9 18 0.634 16 100 5.7 19 4.725 7.5 94 5.6 17 1.335 23 120 5.1 26 1.938 35 85 8.2 31 6.442 25 90 6.5 33 13 gH藁;5KSo墓.A;U"GEcETaTEA I77J-.節

49 31 12 51 3.4 16 0.4 NUHAGAWA

5051 25 5.5 3 2 15 0.525 7.5 4 3 19 0.7 YONAGAWA〟 '77Jan.31

C1-､SO皇-､Mg2+では分析法の違いによる分析値の違いは小さく以下の議論には どの方 法

による値を用いてもかまわない｡ ところが Ca2+では原子吸光法による値が常に小さい｡この理

由は未だわからないが､試料に蒸留水を加えて原子吸光法で測ってみると蒸留水を加えないで測

った揚合よりも高くでるoCa2十濃 度が原子吸光塩で小さくでるのは試料を加熱渡瀬したせいか

もしれない｡それでここではEDTA滴定による値を採用した｡

なお以下の議論ではC1-の値としては断らない限り滴定法による値を､SO量-の値として は 重

量法による値を､Mg2+の値としては原子吸光法による値を用いと｡

1.両とDryF81lotltによって供給されるCl一量

沖縄本島における河川水のC卜濃度は20-50ppmである｡これらの中どれだけが雨とDryFal1-

outによって供給されるかを今回のデータを基にして計算してみる｡

試料採集方法(a)によって集めたSampleについて表-1をみるとポリバケツに入ってくる化学

種の量は同じ時期でも揚所によって､同じを所で同じ日数かけて採集しても時期によって違 うこ

とがわかる｡ここではまず平均値を求め､それに従って論じる｡

今冬採集地点の近くで降水量が測定されている値を用いてポリバケツを設置しておいた期間中

にポ リバケツにたまるであろうと思われる水の畳を推定水量として､ポリバケツにたまっていた

C1~量を推定水量で割った値 (mg/i)を計 算 (平均値)してみるOつまりポ リバケツにたまっ

た水が全 く蒸発しないでいると雨とDryFalloutによって供給されたC1~の濃度はポリバケツの

中でいくらになるかということであるO この値から雨によって供給されたC卜 畳 を 引 くと Dry

FalloutによってもたらされるC1~量を推定することができる｡

各地の学校で集めた四回の試料についての計算結果を表4に示 した｡蒸発が全 くないとした時

雨とDryFalloutによって供給されるCl~濃度の平均値は9.9ppmと推定されるQ雨のC1一濃度と

して5.9ppm (平良､1976)をとるとDryFalloutによって供給されるCl一畳は雨によって供給さ

れる量の760/oくらいということになるQ しかし表 1の試料採集時期には台風に当らなかった｡台

風時を除くと雨のCl一濃度は約 2.Oppm と計算される. (5-10月のデータに基づく)｡すると

DryFalloutによって供給されたCl~量は雨によって供給されたCI-量の4倍以上にもなtるといえ

る｡

次に河川水のCl~濃度が雨とDryFalloutによって供給されるCl一畳で説明されるかをみてみよ

う｡
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Tab)e4CalculatedaveragevaluesofCl-concentrationsinabucket,

assumingtheevaporatedwaterquant:itiesarezero

25

estimatedVaterquantitieSinabucket(1)(A ) Cl-inabucket(mg)(B) (忠)/(A)(zng/1) samplingterms

30.6 131 4.2 '76Aug.17-Åug.31

70.2 904 12.8 '76Nov.4-Nov.29

ll.4 137 12.0 '76NoV.29-Dec.26

32.4 255 7.9 '76Dec.26-'77Jan.23

雨が河川水になるまでにどの程度蒸発するのかがわかれば前に求めた 9.9ppm がどれだけ濃 く

なるか計算できるが今の所蒸発量がわかってない｡ポリバケツには蒸発 した残 りの水がたまって

おりこの量はわかっている (麦 1).,この値を使ってつまり採集時のポリバケツ中のCl一濃度を

求めると衰5のようになり全体の平均値は17.9ppmになる｡降水量の400/Oが蒸発 したという計算

になっているがそれでも河川水のC卜濃度は説明されない｡雨が河川水になるときの蒸発量はも

っと多いのだろうか｡それとも河川水への物質の供給方法としては他にもあるのだろうかo

Table5AveragevaluesofCI-concentrationsinabucket

remainedwaterquantitiesinabucket(1)(A) C卜 inabucket(mg)(B) (B)/(A)(mg/1) samplinglocality sampli喝 termS

31.9 208 6.5 higschool '76Aug.17-Åug.31

29.9 1052 35 Or '76NoV.4-NoV.29

12.9 223 17 juniorbigh '76NoV.29-Dec.26

41.8 446 10.7 school '76Dec.26-'77Jan.23

15.2 358 23.5 ⅠshiⅠnine-Cho '76Aug.2-'77Jam 18

ここでは採集方法 (b)によってはどれくらい集められるかを実験 し計算 してみた｡表2をもと

にして1日､ 1cm2当り集められるCl一塁を求めて表 6に示した (下のバケツにたまっていた鬼

を引いてガーゼにたまった量だけである)｡4回目と5回目は採集方法 (a)も同時に行なってお

り採集方法(a)の結果と(b)の結果を比較すると4回目の場合には 03)方R-で集まるのは(a)方法

での80% くらいであり5回目には両方 とも同じくらいの Cl~量を集めていることがわかる｡この

ような計算を方法(a)で集めた衰 1の全試料について行ない平均値をとると4.3×10-2mg/cm2/

dayであり方法(b)で集めた試料の全平均は3.6×10-2mg/cm2/dayであるo今の所測定例が少な

いが方法(a)によって集められる量の800/oくらいのC1-が方法(b)によっては集められることがわ

かる｡
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Table6QuantjtiesofCl-collectedbymethods(a)and(b)
attheUniversityoftheRyukyus

qucT!it(3(% !oc:-I;,31ay, 8-aeThPiidW sdir-e競 owfalll :=epsli: samplingterms

6:':272 (b) ;OeSusttth f f.urth '77Jan.12-Jam.14

6.7 north

avva託㌘e 5.7

7.2 (a)

0.81 east fifth '77Jan.15-Jam.25

1.2 south

1.2 (b) west

1.6 north

aVerage 1.2Value

雨とDryFalloutによって供給されるC卜量を考えるとき大切なのは平良 (1976)による雨につ

いての報告でもわかるように台風時に運ばれて くるC卜量である｡これについて考えてみる｡

2. 風速とC1~降下量の関係

沖縄地方には毎年何個かの台風が くる｡台風に伴なって運ばれる物質量が多いことは作物に対

すろ塩害の例によってもよくわかる｡台風によって選ばれるC卜 量を知るため本研究では試料採

JFt･ S7P･DQ.e %T'

Fig.4 The Descended Cl~ QuQnmies qI
RYUDAl
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50 100 150 Cl~(mg)

27

Fig.5 No+concentrqlimsogcinsTCL-concenTroIlα博 In rcltn
ond dry foHou†coHecled cfRYUDAl

集方法(a)によって琉大の楓電ビル屋上で試料を集めた｡結果は表 1に示されている｡

SampleNo.27が台風17号 (1976)､ 最大風速24mのときに集められた試料である｡この試料

と同じ揚所で他の時期に集めた試料についても1日当り (バケツの面積は同じ) 供給されるC卜

量を計算して図4に示した｡台風時には普通の時の150-200日分ものCl一畳が降下していること

がわかる｡ここで問題なのは試料採集揚所が化学実験室の近くであり試料が汚染されてないかと

いうことである｡SampleNo･27を除く他の試料についてはNa+-C1-の関係は海水から供給され

たと考えていい線によく､のっており汚染度は少ないと思える (図 5)｡しかしSampleNo.27に

おけるNa+含量がひくい.もしこの試料について海水中におけるNa+相当のC卜量を考えるなら

それは 340ppm くらいになりこれでも普通の天気の時に供給されるCl一畳の100-150倍になる｡

図6と図 7にも風速とCl~降下量の関係を示した｡両者は正比例関係にあることがわかる｡
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風速が 1m増すごとに増加するCl-降下量は場所によって逢う｡これらのデ-タを使って河川

水のCl-濃度を説明するのに必要な風速を考えることもできよう｡

さらにこのような風速とCl一降下量の関係が同じ揚所でも時期によってCl一降下量に違いがあ

ることと関係があると思われる｡

3.海からの距離によるCl一降下tの違い

雨とDryFallout中のC卜は海洋起源であることは間違いないと思われる｡それで海からの距離

とC1~降下量の関係を図 8に示した｡両者は反比例の関係にある｡図 8にはCl~×晦 離 の値 が

0.016と0.003の揚合について計算した結果を点線で示してある｡これを見ると距離に伴な うC1一

降下量の減衰はxa-aという1次式で表わされるような関係にはない｡ xy-aの関係に従うの

であれば海側ではC卜 量がもつと多く､陸側ではもっと少なくなければならない｡

何故xy-aという関係にないかという問題はいくつかの理由を考えさせる.その1つは空中

塩分の降下の垂直成分が∝γ-aという関係で表わされる揚合よりも弱く空気中にある塩分は漂

っている (浮力が大きい)のではないかと思われることであり､さらに前に述べた風速の影響も

あると思える｡
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4.降下してくる溶存物駕と非溶存物質の量

表 1にあげた高等学校と中学校での試料について溶存している全量を求 め て み る｡ 重量 で

Ca乞+の3倍に当る量をHCO㌻分として加え1日､1cm2当 り何mgの溶存化学物質が降下して

くるかを求めると1.5×10-2mg/cm2/dayと求まる｡すると年当り沖縄全体では6.8×104屯とな

る｡

採集方法(a)と(b)で集められる全溶存物質量を比べるため表 2のSampleNo.38-42について上

と同じような計算をすると各 々1.1×10~2mg/cm2/day､ 1.2×10~2mg/cm2/day (Cl~量の10

揺)と求まりほぼ同じである｡

非溶存物質の降下量を表 1の高等学校と中学校の試料を用いて計 算すると平均して1.0×10-2

mg/cm2/dayとなり､年当り沖縄島全体では4.5×104屯となるO

溶存化学物質の全てについて当量濃度に計 算 しなおし溶 存 畳の多さの順にならべ る とCl->

Na+>Ca之+>SO呈->Mg2+>K+であり､ 海 水におけるC1->Na+>Mg2+>SO皇->Ca乞+>

K+という順序と比べるとMg2+､SO皇-､Ca2十の所で順序が違っていてこれらの化 学 種のいく

つかは海水の組成そのま のゝ割合でたまるのではないことを暗示している｡それで化学種の起源

について考えてみた｡

5.両とDryF&llotLtに含まれる化学種の起源

C卜を全て海から供給されたとして 〔これに関する議論は渡久山 (1972)に述べてある〕 各化
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学種のCl~に対する関係をみてみるOその結果Na'は全て海水から (図 9)､K･は殆んどの試料

では全てが海から､いくつかの試料では1部が海水以外から､SO皇-は海水からきたと思えるの

と同じくらいの量が他からも供 給されている｡Ca2十は海からきたと思える量は少ない (300/o以

下)､Mg2+は濃度が増すとむしろ梅からきたと思える量に足りか ､ということがわかる｡

Mg2+のこのような挙 動の原因はわからないが雨だけの揚合にも同じ傾向が見られる (平良､19
76)0

200 cド(mg) 400

Fig･9 Nq十 cm cqllroljmsqdnsI Ct-concqlIrdions
ln rcin Cnd dryfd=out

6.河川水や湧水に含まれる化学積の起源

ここでも河川水のC1-は全て海水に由来するとしてC1-に対するNa+､Ca2+､Mg2+､K+､SO呈-
をplotしてみた.するとNa' (図10)､Ca2'､Mg2'､K+､SO呈一全てが海水からきたと思える

量よりも過剰に存在 している｡Na+でさえ海水以外にも供給源があるようで興味ある問題だし雨

とDryFalloutでは海からきたと思える量にも足りなかったMg2+が河川水では過剰量溶存してい

るのも興味ある問題である｡
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ま と め

沖縄本島の汚染されてないと思える河川水や湧水のC1一濃度は20-50ppmである｡これに対す

る雨とDryFalloutの寄与は試料採集方法 (a)によっては15ppmくらいである｡試料採集方法(b)

によっては試料を集める面積が同じなら採集方法(a)の80%くらいの塁が供給される｡

風速とC卜 降下量とは正比例の関係にあり台風時に運ばれるC1一畳は普通の天気の時に比べて

百倍以上になるときもある.沖縄における物質の動きを調べる時には台風時をのがしてはならな

いことを示している｡

海からの距離とC1一降下量は反比例の関係にあるがxy-aという単純なのではないC

溶存物質量については年当り沖縄本島全体に降下した量と草木などによって集められる量とを

加えると十万屯を越すと思える｡このようにして集められる非溶存物質量も十万屯程度になるの

ではないか｡ただし非溶存物質はかなりの部分が陸地に起源をもつと思える｡

雨とDryFalloutにおいてはNa+､K+はほとんど全てが海洋起源､Mg2+は海から供給された

と思える量以下しか含まれてなく､Ca2十､So葺-は海以外にも供給源をもつと思えるが河 川 水

や湧水においてはNa+､K+､Mg2+､Ca2十､SO圭一ともに海水からきたと思える量以上に含ま

れていて雨とDryFalloutから河川水や湧水になるとき岩石等との化学反応があることを暗示し

ている｡

非溶存物質とC卜濃度との関係はCl一濃度が低い所では秩序だった関係はみられなくCl-濃度が

高い所では比例するように見える｡しかしこのことから直ちに海洋起源の成分と非溶存物質が降

下するまでの間どのような状態で存在 しているのかは､わからない｡



沖耗本島における雨とDryFalloutの化学的研究

参 考 文 献

兼 島 清 : 沖縄の河川および地下水の水質､工業用水､No.81､90-97(1965)｡
北 野 康 : 水の科学､日本放送出版協会 (1969)｡
平 良 博 : 雨水の化学組成とその起源について､琉球大学化学科卒業論文 (1976)｡
渡久山 章 : 堆積環境における元素の移動 (3報)石灰岩地方の水 (1)､琉球大学理工

学部紀要 (喝学篇)､No･15､81-98(1972)｡
角 皆 静 男 : 雨水の分析､講談社 (1972)｡


