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綾里における大気混濁度の観測結果ならびにAngstr6m，

SchUePPおよびLinkeのパラメータに関する研究＊

小 林 隆 久＊＊

　要　旨

　工一・ゾルによる混濁係数としては，現在　Angstr6mおよび　Sch茸epP　の混濁係数がよく知られてい

る．本論文ではこの2つの混濁係数について，波長別直達日射計による岩手県綾里の観測結果を示すととも

に，Linkeの混濁因子との関係や比較結果を示した．その結果，両者には密接な関係があることがわかり，

Linkeの混濁因子からAngstr6mの混濁係数を算出するための実験式を作成した．この実験式を用いて

α＝1と固定した場合の混濁係数について，ラジオゾソデによる水蒸気量の観測から求めた福岡の値と比較

したところ，かなり良い結果が得られた．

　1．まえがき

　大気汚染が社会の話題になって久しいが，それらは人

間や植物などに直接作用する，比較的濃度の濃い汚染が

対象であった．最近でこそ，汚染濃度のピーク値は低下

してきたが，今なお多量の汚染物質が放出されている．

これらの汚染物質は最終的にどこへいくのか，さらに，

低濃度ながら蓄積した場合の自然（気候）に対する影響

はどうなのか，というような問題についての体系的な研

究は非常に少ない．

　この論文では大気中のエーロゾルによる太陽エネル

ギーの減衰について，上記のような研究の一端として

Angstr6mの混濁係数およびSchuepPの混濁係数の綾

里における観測結果を述べる．また，観測結果から2つ

の混濁係数とLinkeの混濁因子との関係など，その特

性についても述べる．

　　　　
　2．Angstr6mおよびSch萌eppの混濁係数

　太陽エネルギーは大気中を通過する際，主に次の3つ

の要因により減衰を受ける．

＊Annual　variation　of　atmospheric　turbidity　at

　Ryori　background　station　and　relations　among

　Angstr6m，s　and．SchuepP，s　t皿bidity　coef6cients

　and　Linke，s　turbidity　factor．

＊＊T．Kobayashi，気象庁観測部測候課．　（現在気

　…象研究所・応用気象研究部）

　一1977年3月24日　受領一
　一1977年6月8日　受理一

1977年7月

　（1）空気分子による散乱

　（2）H20，CO2，03等の気体成分による吸収

　（3）大気中に浮遊している固体・液体状粒子（エーロ

　　ゾル）による散乱と吸収

Angst「6mおよびSchUeppの混濁係数は（3）のエー

ロゾルによる太陽エネルギーの減衰を表わすものとし

て，それぞれA．Angstr6m（1929，1930）とW・SchUepP

（1949）が提案したもので次のようにして求める．

　まず地表面に入射する波長λの直達日射量を考える

と，一般には次のように表わされる．

ムー（景）2・塩・exp｛一』争（λ）＋肋（え）

　　　＋％・（λ）］・鵬（伽脚）一脅α（ろ

　　　繊姦Cの｝　　　　　　（・）

　1入：地表面に入射する波長λの直達日射量

　Z。入：平均地球一太陽間距離における大気外の波長λの

　　　直達日射量

　R，ノ～・：地球一太陽間距離（R）およびその平均値（ノ～。）

　τR（λ）：単位垂直気柱当たりの空気分子の消散係数

　τM（え）：考える垂直気柱内のエー・ゾルの消散係数

　τ。、（λ）：考える垂直気柱内のオゾンの消散係数

　働（λ，アnω，Pe，H、0）：光路に沿う気柱内の水蒸気の平

　　　　　均消散係数

〒CO2（え，7n％，Pe，CO、）：光路に沿う気柱内のCO2の平

　　　　　均消散係数
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　　　　アn：大気路程（＝sec名Zは天頂角）

　　　”，％：考える垂直気柱内の水蒸気およびCO2の量

　　　・P6：実効気圧（e飾ctive　Presure）

エー・ゾルによる減衰を知るには（1）式のτR（え），

τo、（え），τ乞。（え，耀〃，Pθ，々、o），τco2（え，7n％，Pθ，co，）を求め

るか除外しなければならない．空気分子による散乱はレ

イリー散乱として理論的に知られており，その消散係数

も得られている（たとえばElterman，1964）．またオゾ

ンによる減衰は，オゾン量が季節的に変化するため，観

測の都度測定することが望ましいが，その量や高度分布

を正確に知ることが困難なこともあって，標準的なオゾ

ン量が年間を通して使われていることが多い．このため

オゾン量が標準の値からずれた場合は誤差の原因となる

（一木，1977），水蒸気については蒸気圧からその影響を

推定するFowleの式（次式）がある．

　　　．F＝O．10＋0．0054θ。・吻　　　　　（2）

　F：水蒸気による太陽エネルギーの吸収（g・cal／cm2

　　　・min，太陽定数1．95）

　60：蒸気圧

　また，最近ではラジオゾンデによる水蒸気量の観測か

ら評価するものもある（山本，1962）．　しかし，Fowle

の式は常に成立つとは限らず，またラジオゾンデの観測

を頻繁に行なうこともたいへんであり実用的でないた

め，水蒸気吸収のない波長帯で直達日射量を観測する方

法がよく用いられている．同様にCO2にっいても吸収

のない波長帯を用いれば，その影響を除去することがで

きる．このためフィルターを用いて観測を行なうが，

Angstr6mの混濁係数を求める場合は次に述べるように

2波長帯での観測値が必要なため，全波長帯および

SchottのフィルターOG1（0．525μm～○○），RG2（0．630

μm～・・），RG8（0．700μm～・・）を用いて水蒸気および

CO2吸収の少ない0～0．525μmと0．630～O．700μm

の2波長帯の値を求める．

　上記の方法で，τ訳え）とτ03（λ）を求め，動（λ，卿躍，

P8，∬、o）とτco、（λ，フ％，、P6，co、）を除去すれば1入の観

測からエーロゾルの消散係数砺（λ）が求まる．しかし，

τM（λ）は波長により変化’し，エー・ゾルの量や影響を評

価するのが困難なため，種々の工夫が提案されている．

Angstr6mの混濁係数はそれらのうちの1つで，現在最

もよく用いられており，次式で定義される．

　　τ〃（λ）＝β・え一α　　　　　　　　（3）

　　β：Angstr6mの混濁係数

　　α：波長指数
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（3）式はエー・ゾルの粒径分布が半径7の羅関数（（4）

式）に従うと仮定した場合に成立つ．いま，

　　π（プ）＝C・rツ　　　　　　　　　　　　　　　（4）

　n（7）：粒径7～7＋δ7のエー・ゾルの粒子数

　　　C：エー・ゾルの総数に関係ある定数

とおくと（3）のαと（4）のレの間には，α＝ンー3なる

関係がある．本研究においてはβとαを求めるために

波長帯（0～0．525μm，0．63～0．70μm）の直達日射量

1巫1，1訟，を測定する．これは（1）式から次のように

表わされる．

　　均入1一（景）2・∫3525塩・exp｛一［浅τR（λ）

　　　　　＋嘉＋τ仇（λ）］・窺／4え　（5）

　1訟、：波長域0～O．525μmで地表面に入射する直達

　　　　日射量（τω（え，吻　〃，P6，丑、o）ニ0，τco、（え，勉π，

　　　　P6，CO2）ニ0）

　1巫、にっいても同様に記述できる．この1∠λ，と

1巫，からβとαを求めるわけで，厳密には（5）式の

積分方程式を解く必要がある．しかし，この積分方程式を

解くことは困難なため，ここでは次のように’して求める．

　（5）式からβ／許を求めるため，混濁のない大気にお

ける波長帯∠λ1の直達日射量（為．ノ．巫1）を考える．

ん・仙一（蓋）2・∫3駝5煽・exp｛一［竃τR（え）

　　　　　＋τ・・（え）］・申　　　（6）

　　為．ノ．∠λ、：波長帯∠え、でβ＝0の場合の日射量

この値と観測した日射量の比からβ／㌍を求める．

轟一即（一著・卿）　（7）

λ1は波長帯∠え1におけるエーロゾルの消散係数につい

ての平均波長で大気路程等により変化する．本研究にお

いては，波長帯∠λ1における空気分子とオゾンの平均

消散係数τR（∠λ1）＋τ03（∠λ1）に大気路程を乗じた値（第

8式）が卿＝1のτR（え）＋τ。、（λ）に等しくなる波長λ

を∠λ1の平均波長とした．

噛細）・窺一h｛1も1台1｝（8）

波長帯∠あについても同様の近似を用いることにより，

これら2つの式からβおよびαを求めることができ
る．

　つぎに，SchUePPの混濁係数（βλ）は（3）式の右辺

をβ入と置き，（5）式の底6を10にしたもので，波長

、天気”24．7．
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第1図綾里におけるβ，・Bo．5，αの年変化．

により異なる値をとるが，αが一定の値をとるならばβ

と比例関係になる．

　3．綾里の大気混濁度

　この節では岩手県三陸町綾里にある気象・ヶット観測

所（緯度39。02’N，経度141。50／E，高度260m）におけ

る昭和50年11月から51年10月までの観測結果について述

べる．この観測所は陸中海岸国立公園内にあり，太平洋

に面した綾里岬の中央東側にある．大気バックグラウソ

ド汚染観測の適地として選ばれただけあり，付近には民

家もなく空気清浄な地域にある．

　観測は波長別自記直達日射計により，0・525μm～・・，

0．630μm～○○，O．700μm～Oo（それぞれOG1，RG2，

RG8フィルターによる）の各波長帯および全波長帯で

行なっている．本論文では地方真太陽時の9，12，15時

で透過率0．5以上の場合について月平均値等を求め基礎

資料とした．

　第1図はAngstr6mの混濁係数（β），波長指数（α），

0．5μmの波長におけるSchUePPの混濁係数（βo．5）

の季節変化を月平均値により示したもので，β，・8。．5の

いずれも11～1月の冬期に低く，3～6月の春期に高く

なっている．この傾向はイソド等においても見られる

（Murari，8」磁，1971）がヨーロッパでは逆の結果も報

告されている（Angstr6m，1963）．季節による変化はい

ずれも大きく，綾里のβについては12月の値は4月の

値の約1／3，B。．5についても同様なことが指摘できる．

1977年7月

第2図 綾里におけるβ，Bo．5，αの日変化（1971
年5月8日）．

しかし，高度の高いスイスのダボス（1600m）では値も

低く，年変化も大ぎくはない（Angstr6m，1961）ため，

海あるいは地表面の影響とも考えられる．ダボスでのβ

の値は、0．02～0．04，ストックホルムでは、，0．03～0．11，

ワシントンでは0．05～0．16（Angstr6m，1961．いずれ

も1934～6年のデータ）であり，綾里（0．06～0．20）は

1930年代のワシントンに相当する大気（エーロゾル）の

状態である．

　波長指数αは前節で示したとおり，エーロゾルの粒

径分布が羅分布に従う場合は粒径分布と対応関係にあ

る．Angstr6m（1929）はエー・ゾルの粒径が大ぎくなる

につれαは小さくなると報告しており，また標準的な

値として1．3，ちりの多い状態（haziest　days）では0．5

になることを示しているが，第1図に示すように綾里の

ような清浄な地域でもαは0．6～1．0程度であり，一概

には言えないことがわかる．また，βとαは独立なパ

ラメータであるが，綾里のデータでは同じ大気の状態で

βとαは負の線形関係にあり，αが必ずしも粒径分布

に対応するとは考えにくい面もあるためαの性格につ

いては実験的にさらに検討をする必要がある．なお，第

1図に示すように月平均のαは季節的な変化が見られ

るが，年間を通して0．65～1．05の範囲（年平均O．8）で

それほど変化は大きくない．

　第2図はβ，α，β。．5の日変化を示したもので昭和51
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年5月8日の9時から15時まで30分ごとの観測値をプ・

ットしてある．日変化は非常に大きいが大気路程による

系統的な差はみられない．さらに昭和50年11月から51年

10月までで終日快晴の日を選び，その日変化の平均値を

計算すると9時から15時までβは約0．11で一定の値と

なっている．このことからβは，理論どおりに大気路

程によらないことが確かめられる．また，測定誤差とし

て挙げられる，大気路程が大きくなるに従い日射スペク

トル分布が波長の長い方へずれてくるためにτR（∠え）や

τo，（∠λ）が変わってくることについても実用上無視でき

ると考えられる．

　4．β，Bo．5とILinkeの混濁因子について

　βを求めるには前述したように波長別に直達日射量を

測定する必要がある．しかし，現在日本でルーチン的に

波長別の直達日射量を観測しているのは綾里1地点しか

ない．そのため，他の地域でβを求めるには全波長域

の直達日射量から推定するしかない．その推定の方法と

してはHannの式などの公式やラジオゾンデによる観

測から可降水量を求めて水蒸気の影響を除去するものが

あるが，ここではβやB。．5の性格の調査も含めて，

lLinkeの混濁因子（T）との理論的な関係をもとにし，

綾里のデータから実験式を作成する．

　（1）β，βo．5とTの理論的関係について

　Linkeの混濁因子（T）は純粋乾燥大気に対し何倍の

消散係数を大気が持っているか表わすもので，次式で表

わされる．

　　　1＝10・exp（一τR，“・T・抄z・乃／瓦）　　　　　（9）

　　1：地表面で受ける直達日射量（全波長域）

　　Z。：大気外の直達日射量（全波長域）

　τR泌：絶対大気路程1当たりの，全波長域における平

　　　　均的な，純粋乾燥大気の消散係数で，Pおよ

　　　　びsecZにより異なる値をとる（M一葺・

　　　　sec⇒．

　　T＝一1n（1／1。）／（τR，班・〃2・．P／P。）　　　（10）

となり，さらに高度差による補正のため，標準気圧時の

τR，Mを求め（τR。），平均海面の混濁因子71。を算出す

ると，

　　端一1＋（T－1）・（看・摯）　　（11）

　　　　　　　　　　　　　　τRo
のようになる．（9）式はまた，

　　1＝1。・exp（一τR，班・T・卿・P／P。）

　　　一脅・、1　　　　　（12）
　　　　　　一
　τ〃：垂直気柱内のエーロゾルの消散係数（全波長

　　　　域，気圧P）

　τo、：垂直気柱内のオゾンの消散係数（全波長域）

　　τω：垂直気柱内の水蒸気の消散係数（全波長域）

τCO，：垂直気柱内のCO2の消散係数（全波長域）

となる．これから，

Tニ1十　　　　一　　　　　　」P
　　　　τR　〃・In●一　　　　　　・　　　　P。

…。、・m＋錫＋そCO，　　ぞ“
十
　一　　　　P
　τR　〃●　一一
　　・　　P。

（13）

となり，ちを全波長域の平均波長λoを用いてβ／λoα

とおくと，（11），（13）式からT。とβの間には次の関

係が成立つ．

　　島一1＋τ・3・吻＋τω＋τC・2＋・．」色（14）

　　　　　　　　τR。・卿　　　τR。　λ。α
β入。についても同様にして次式が成立つ．

　　島一1＋（ln1・一1）・（葺・孕，”）＋

　　　　　　　　　　　　　　　　τRo
　　　　形・τ・3＋τω＋τC・2．1n10＋塵．ln10

　　　　　　　卸2●τ1～o　　　　　　　　　　　　　τR　o

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（15）

　（2）綾里の観測結果によるβ，・B。．5とT。との関係

について

　βおよびB天。とToの関係はそれぞれ（14），（15）

式に記したとおり，1次形で表わされる．しかし，βに

ついてはαおよびλoも式の中に入っており，個々の

αの変化が大きいためT。とβ／λ。αについて調べる必

要がある．そのためにはλoを知らなければならない．

λoは，波長域0～・・におけるエー・ゾルの消散係数に

ついての平均波長で，IT。とβ／許の相関はλ＝λ・にお

1．0

相

関．8

係

数
　．6

．4

　　　　0’一〇＼
　　　／　　　Q
　　Q　　　　　＼

／　　、
／　　　　　　　　　　　　　o
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　　　　・2　・4・6・81・0　　2・0μ
　　　　　　　　　波　長

第3図Toとβ／λαの相関係数のλによる変化．
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第4図　Toとβ／0．5α（βo．5・ln10）との関係．

第1表Toとβ／0．5αと月ごとの実験式
　　　（T。＝α（β／0．5α）＋δ）

月

1975．11

　　12
1976．1

　　　2

　　　3

　　　4

　　　5

　　　6

　　　7

　8，9

　　10

平　均

σ 6 （δ一1）／α α

10．6

9．5

8．1

7．1

8．7

8．9

9．2

7．8

8．7

6．5

8．5

1．46

1．51

1．55

1．82

1．49

1．63

1．66

2．23

2．02

2．37

1．79

0．043

0．054

0．068

0．116

0．056

0．071

0．072

0．158

0．117

0．211

0．093

0．84

1．02

0．72

0．74

0．65

0．65

0．70

0．84

1．06

0．99

0．83

8．5 1．78 0．096 O．82

いて最も高くなると考えられる．第3図はλを変えた

場合の71）とβ／許の相関係数（11月のデータ）をプ

・ットしたもので，日射強度の波長スペクトル分布とよ

く似て，0．5μm付近でピークとなっている．このこと

は0．5μmにおけるエー・ゾルの光学的厚さと大気によ

る太陽エネルギーの減衰の割合とがよく合うことを示し

ている．このλoは常に一定とは限らず大気混濁度等に

も依存すると考えられるが，この相関係数が最大となる

1977年7月

波長は11月でも7月でもそれほど差はないため平均波長

としては0．5μmを採用する．

　第4図にはT・とβ／0．5αについて昭和50年11月から

51年10月までの観測結果により，その関係をプ・ットし

てある．

　両者の関係は（14）式の示すとおり，多少の幅はある

がよく直線にのっている．このため，1年を通じ1つの

式で表わすことも可能だが，さらに詳しく見るために最

少2乗法によりToとβ／0．5αの実験式（71。＝α（β／

0．5α）＋6）を月ごとに作成してみると第1表のようにな

る．明確な傾向は見られないが，11，12月にαが大き

く，6～9月に6が大きくなっている．この係数αとゐ

は（14）式から次のように表わされる（P＝P。とする）．

　　σ一一1・（込5）α　　　（16）
　　　　τR。　　λo

　　ゐ＿1＋τ03●窺＋τω＋τCO2　　　　（17）

　　　　　　　　τRo・郷
したがって，6はオゾン，水蒸気および二酸化炭素によ

る減衰による目安を与える．さらに（16），（17）式か

ら，

　　6青1一τ0・●㌃τω＋τCα・（♂㌔）α　（18）

とすると駕＝1，λ。＝・0．5の場合はオゾン，水蒸気およ

び二酸化炭素の消散係数の和を知ることがでぎる．第1

表にこの値も示してあるが，冬に低く夏に高くなってお

り，夏に水蒸気の多いことに対応している．また，（16）

式から，αの逆数をとれぽ，え。＝0．5が成立つとき平均

海面の純粋乾燥大気の全波長域，大気全層における平均

的な消散係数が得られる．綾里における観測ではαの

逆数は0．118（50年11月～51年10月の平均値）で，この

値は大気路程1，波長0．53μmに対するRayleigh

Optical　thicknessにほぼ相当する．なお，βo．5につい

ては，B。．5＝β／（0．5α・1n10）と表わされるためToと

の関係は第4図に示したものと基本的に同じである．

β。．5に関しては波長指数αを用いておらず，βよりも、

情報量が少ないこともあって，Linkeの混濁因子から

かなりの精度で推定でぎる可能性がある．

　（3）Toからβ，β。．5を実験式によって推定すること

について

　前述したようにT。とβ／0．5α（B。．5・1n10）は直線関

係にある．それゆえに，この関係を利用して実験式を作

成すれば波長帯別に直達日射量を測定していない地点で

もToさえ求めていればβやβ0．5を推定することが

可能である．
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第5図　710とβの実験式と観測結果．

　　　　実線：10月の観測結果による実験式，

　　　　○：月平均値，●：年平均値．

5

　T。とβ／0．5αの実験式は第1表に示してあるとおり

で年変化もそう大きくはない．しかし，この場合変数と

してβのほかにαが入っており，αが既知でないとβ

を推定することはできない．前述したようにAngstr6m

はαとしてL3を提唱しているが，綾里では0．5～0．8で

あり変動も大きい．また，インド等においても同様なこ

とが観測されており，αについても別の因子から推定し

ない限り，Toからβの推定には限界がある．第5図は

T。とβの実験式（実線）と観測値（月平均値，年平均

値）を示してある．実験式は年平均に近い10月のT。と

β／0．5αについての式からα＝0．83（10月の平均値）を

代入して，T。とβの式を求めたもので，月ごとの値と

大筋においてあっているが，部分的にははずれているも

のもある．実験式からはずれる原因は波長指数αの値

および水蒸気等による減衰が月により異なるためで，α

の値が10月より大きいとβは実験式の値より低く，水

蒸気等による減衰が10月より小さいと実験式の値より高

くなる．αの値は第1表に示してあるように，10月より

大きいのは6～9月でこの期間ではβは実験式の値よ

り低く，逆にαが10月より小さい値を示す1～5月では

βは実験式の値より高くなっている．このようにαが

50

変動するとT。とβの相関が悪くなる．αを定数とし

て10月の値を用いて各月のβを求めると（βσ），T。と

βσの相関係数は0．96となり，T。とβの0．89よりか

なり改善される．こうしてαの月ごとの変動を除いた

ものと実験式とを比較すると，12，1，2，3月が上側

に，6，7，9月が下側となり，10月と比べ前者は水蒸気

等の影響が弱く，後者が強いことがわかる．しかし，α

やβは水蒸気とは無縁ではないためその程度を明確に知

ることは困難となっている．

　なお，αを一定の値に固定するとβの単位の変動が防

げることになり，物理的にスッキリするため，α＝1の

ように固定してβを求めている例もある．この点が

Angstr6mの混濁係数の弱点だが，いっぽうこのαによ

りエーロゾルの粒径による影響が少なくなっており，さ

らに改良を必要としている．

　β。．5とToについては第4図に示したように1次の

線形関係にある．両者についても年間の実験式を作成

し，月平均値に関して計算値と観測値を比較してみる

と，誤差はほぽ10％のうちに入っている．

　βと710，・8。．5とT。の実験式を求め，月平均値や年

平均値を推定した結果を述べたが季節的にβ，βo．5と

Toの関係が変化するため満足できる精度とはいえな

い．しかし，年間を通した実験式から年平均を推定する

場合はより精度が高まると考えられ，また，この混濁係

数βやβ・．5は経年変化を知ることに，その本質的な

意義があるため本方法も有用であろう．

　5．福岡の過去の混濁係数の推定

　前節で得た，T。からβを算出する実験式を用いて福

岡における混濁係数を調べてみる．福岡ではラジオゾ

ンデによる水蒸気量の観測を用いてβノ（α＝・1　と固定し

て求めた混濁係数）を求める方法（山本・田中・荒生，

1968）から，1958～1975年（1965～1967年は欠）のβノが

求められている（中村，1976）．そこで710とβ／0．5α

の実験式の年平均の式から，α＝1としてT。からβノを

求める式を作り，1958～1975年（1965年は欠）までのβ〆

を求めプロットしたのが第6図である．点線がラジオゾ

ンデを用いたβノ，実線が実験式によるものである．1965

年は欠測のためプロットしていない．図から明らかなよ

うに1966年以降は両者の値はよく一致しているが，1963

年以前は4～15％実験式による値が低くでている．この

理由としては，この時期の水蒸気による影響が実験式作

成年（1975～1976年）に比べ大きいことや，αに関係す

るエーロゾルの粒径分布が異なっていたことが考えられ

悪天気”24．7．
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第6図福岡における混濁係数β，（α＝1として求
　　　　めたβ）の経年変化．

　　　　　点線：ラジオゾソデによる観測値から推
　　　　　　　　定したβノ（中村，1976による）

　　　　　実線：綾里の実験式から求めたβノ．

　　　JFMAMJJASOND　　　　　　　　　M、O　N　T　H

第7図　福岡における混濁係数βノの年変化．

　　　　　点線：ラジオゾソデによる観測値から推
　　　　　　　　定したβノ（中村，1976にょる）

　　　　　実線：綾里の実験式から求めたβノ．

る．

　また，第7図にはβノの年変化の比較結果を示してあ

る．点線はラジオゾンデを用いた値，実線は月ごとの実

験式（端とβノ）から求めた値であり，非常によく一致

している．8月は観測データが少なかったため，実験式

による値は算出していない．この第7図から，綾里と福

岡ではT・とβノの関係の年変化は同様なものであると

考えられ，実験式によりToからβ，を推定できる可能

性も強いと思われる．

　最後に本論を書くにあたって種々御指導いただいた関

根正幸氏，有益な助言をいただいた嘉納宗靖氏はじめ放

射談話会の方々，また綾里で実際に観測にあたられ，パ

ィオニアとして多くの苦労を重ね，本論文の基礎データ

を提供していただいた中川清氏に感謝します．
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