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序

本報告書は，平成13～17年度の５ヵ年の予定で実施されている重点特別研究プロジェクト

『成層圏オゾン層変動のモニタリングと機構解明』の平成13～14年度，前期２年間の研究成果を

取りまとめたものです。

成層圏オゾン層破壊の問題は，現象の理論的予言とその発見がなされ，科学的知見とそのリ

スク評価に基づいた国際的な枠組みでの政策（規制）決定，さらにはその対応すべき対策技術

の開発の実施，といったシステムが始めて機能した地球環境問題です。当国立環境研究所では

環境省（環境庁）と連携し，つくばにおいてオゾンレーザーレーダーによるオゾン層の監視を

1986年よりスタートし，また地球環境観測技術衛星「みどり」に搭載されたオゾン層監視セン

サ「改良型大気周縁赤外分光計（ILAS）」によるオゾン層の観測を1996年11月から1997年６月ま

で行ってきました。

フロン・ハロンの規制を軸とした国際的なオゾン層保護対策の実施の結果，オゾン層の存在

する成層圏においても，有機塩素・臭素化合物濃度はピークを迎え，緩やかな減少傾向に転ず

るステージにいたっています。視点を変えますと，フロン・ハロン濃度が最も高いこの時期は

オゾン層が極めて破壊されやすい時期に相当していると見なすことができます。また，成層圏

においてフロン・ハロン以外の化学物質の濃度や分布はオゾンホール出現以前の状況と既に異

なっています。それ故，オゾン層破壊の現状と今後の変動を把握し，そのオゾン層の変動を如

何に予測できるかが，今問われています。

本課題では，平成14年12月に打ち上げられた地球環境観測技術衛星「みどりII」に搭載された

オゾン層監視センサ「改良型大気周縁赤外分光計II型（ILAS-II）」によって取得される成層圏オ

ゾンや各種のオゾン層破壊関連物質に関するデータを，高品質で信頼性の高いデータとして国

内外の成層圏研究者に提供することを第一の目的としています。また，ILAS-II観測以外につく

ばや北海道・陸別でのオゾンモニタリングデータの提供も行うと共に，これまで取得したデー

タの解析を通して，オゾン層破壊の機構解明を目指し研究を推進してきました。さらに，数値

モデルの開発とその利用を通し，これまでのオゾン層変動の原因を説明すると共に，今後のオ

ゾン層の変動予測も，目標とした研究を行っています。研究成果の一部はWMO/UNEPのオゾン

科学アセスメントパネルの報告書などに引用されるなど，成果の社会への還元努力も実りつつ

あります。

本重点特別研究プロジェクトは研究半ばではありますが，中間報告としてこれまでの研究過

程とその成果を公表することで，今後の研究を展開するための貴重なご意見を各方面よりいた

だけることを期待しています。

平成 15 年11月

独立行政法人 国立環境研究所

理事長　合 志 陽 一
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１　研究の目的と経緯

成層圏オゾン層の保護対策として，モントリオール議

定書などに基づいた有機塩素・臭素化合物（フロン・ハ

ロン類など）の規制が既に行われている。その結果，対

流圏での全有機ハロゲン濃度は1990年代半ばにピークを

迎え，その後は緩やかな減少傾向に転じるにいたった。

対流圏と成層圏との空気の交換による時間的な遅れ（３

～６年）を考慮すると，成層圏におけるハロゲン濃度は

2000年ごろにピークに達したものと考えられる。言い換

えれば，本中期計画期間（2001～2005年度）は，成層圏

でのハロゲン濃度が最も高い，すなわちオゾン層が極め

て破壊されやすい時期に相当する。

既に放出され大気中に蓄積されている多くのハロゲン

化合物の大気中寿命が50～100年程度であることから，

今後その放出がゼロと考えても，その大気中濃度の減少

は年１～２％程度に留まる。実際，多くのフロン・ハロ

ン類の地表面濃度の減少は（今なお，放出があることも

一因ではあるが），１％以下である。一方，温室効果気

体（CO2，N2O，メタン，水蒸気）などの成層圏中の濃度

は，現在既にオゾンホール出現前とは大きく異なってい

る。例えばCO2は1980年から2000年の間に平均で337から

369 ppmvに増加（年平均0.5%程度の増加に対応）して

いる。CO2の増加は成層圏の冷却化をもたらし，極成層

圏雲（PSC）の生成と不均一反応確率の増加→オゾン破

壊の加速をもたらすことでオゾン層の回復を遅らせる，

と言った仮説も存在している。言い換えれば，年に0.1

～１％程度の増加あるいは減少トレンドを有しかつ成層

圏オゾンの生成・消失に影響を及ぼし得る様ないかなる

大気組成や気候の変化もオゾン層破壊物質の規制の効果

を打ち消す可能性があり，今後のハロゲン濃度の減少に

呼応してオゾン層が率直に回復する保証はない。よって，

ハロゲン濃度が横ばいとなっている現在でもオゾン層破壊

は深刻化しているのか，温室効果気体をはじめとする大気

組成の変化が今後のオゾン層の回復にどの様な影響を及ぼ

すのか，の疑問に答えることが，ハロゲン物質の規制を軸

に行われてきたオゾン層保護政策の効果と今後温暖化対策

とオゾン層対策の効果的融合を考える上で重要である。

上記の社会的要請を考慮して，本重点特別研究プロジ

ェクトの目的として，オゾン層変動の監視，オゾン層変

動機構の解明に資するデータの国内外への提供と機構解

明にかかわる科学的知見の蓄積，将来のオゾン層変動の

予測とその検証に貢献することを中期計画の中でうたって

いる。その具体的な目標とアプローチは次の通りである。

オゾン層の破壊は，南極オゾンホールで代表される様

に極域成層圏で最も顕著である。極域オゾン層の破壊は，

極域の空気と中緯度域の空気との混合過程を通して，中

緯度成層圏のオゾン濃度にも影響を与える。極域でのオ

ゾン層破壊の機構解明には，高頻度で詳細な観測とその

データ解析やモデルとの比較が極めて有力な研究手段と

考えられる。高頻度で詳細な観測手段として，衛星観測

は最も有力な手法である。環境省（環境庁時代も含む）

が開発を担当しているILAS/ILAS-IIセンサはまさに高頻

度に極域オゾンの監視を行うもので，得られる観測デー

タの活用が期待される。衛星観測は巨額の資金を投入す

るプロジェクトであり，そのアウトプットは世界の研究

者が共有すべき貴重な知的財産である。よって本重点特

別研究プロジェクトの目標の一つは，ILAS/ILAS-IIデー

タを高品質で高い信頼性を有するデータとして世界に提

供することにある。また，既存の観測データや気象デー

タに加え，ILAS/ILAS-IIによって取得したデータを活用

した極域オゾン層破壊の進行の有無の検出と破壊機構の

解明が第二の目標である。

オゾン層破壊は極域のみの問題ではない。日本も位置

する中緯度域は多くの人口を抱えており，中緯度でのオ

ゾン層破壊の影響評価や今後の対策・紫外線予防などを

考える上でも中緯度での長期のオゾン減少トレンドを理

解する必要がある。しかし中緯度成層圏オゾンは，その

領域内での化学的なオゾン分解以外に，極域や低緯度か

らの空気塊の輸送も影響するため短期的な変動が激し

く，長期変動を理解するためには注意深い観察・解析が

必要である。そのため，観測が手薄なアジア地域での貴

重な観測点として国際的な観測ネットワークとの協力の

もと，高品質な地上モニタリングデータの提供を目標の

一つとしている。

今後のオゾン層保護対策立案や温暖化対策とのベスト

ミックスを考える上でオゾン層変動の将来予測は避けて

通ることができない。そこで，本重点特別研究プロジェ

クトでは，温室効果気体の長期変動の効果を定量化する

ために，成層圏での化学・力学・放射プロセスを陽に含

んだモデルの開発と数値モデル実験を通したオゾン層の

長期変動予測を行うことを目標としている。
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２　研究の成果

2.1 オゾン層の監視

オゾン層の監視として本重点特別研究プロジェクトで

は，衛星からの観測（ILASおよびILAS-II観測）ならび

に地上からの観測を行っている。ここでは衛星観測に関

して，2.1.1項と2.1.2項で各々，1996年11月から1997年６

月まで観測が行われたILASの検証解析と2003年４月より

準定常運用に入るILAS-IIのデータ処理運用システムを

中心にその成果を述べる。また2.1.3項で地上からのオゾ

ン層のモニタリングに関する成果を紹介する。

2.1.1 ILASの検証解析

改良型大気周縁赤外分光計（Improved Limb Atmospheric

Spectrometer; ILAS）は，「みどり」（ADEOS: Advanced

Earth Observing Satellite）衛星に搭載された太陽掩蔽法

のセンサで，1996年11月から1997年６月までの約８ヵ月

間にわたり，両極域（北緯57.1～72.7度，南緯64.3～88.2

度）において，オゾン，硝酸，水蒸気等の成層圏大気微

量成分およびエアロゾルの高度分布を観測した。ILAS

取得データから様々な大気成分の情報を抽出するために

開発されたデータ処理アルゴリズムの妥当性の検証は，

ILAS観測と時間的・空間的にみて一定の一致基準（例

えば，300 km，12時間以内）を満たした観測データ（検

証データ）とILASデータを比較し，矛盾が生じていな

いかを確認することによって行われる。検証データとし

ては，コア検証実験データや協力実験データあるいは公

にデータ取得が可能なデータベースを利用した。本中期

計画以前に既にバージョン4.2（1999年７月）が登録研

究者向けに提供されていた。しかし，バージョン4.2で

処理されたオゾンなどの高度分布は，季節によって，検

証データとの一致度合いが変化していることが見いださ

れており，これを解消すべく，新しいバージョンでは接

線高度決めに工夫を加えてバージョン5.2として2002年

１月に一般研究者にデータ提供を開始した。提供したデ

ータは，オゾン（O3），硝酸（HNO3），可視波長でのエ

アロゾル消散係数に加えて，二酸化窒素（NO2），亜酸

化窒素（N2O），メタン（CH4），水蒸気（H2O）の７化学

種である。さらに2003年３月には，接線高度決めの修正

や放射伝達計算フォワードモデルに利用している気温・

気圧プロファイルの高高度領域の改訂などを盛り込んだ

バージョン6.0を登録研究者向けに提供した。このバー

ジョンでは，硝酸塩素（ClONO2），五酸化二窒素（N2O5），

CFC-12（CF2Cl2）を新たに提供している。具体的なILAS

導出アルゴリズムや高度決めの方法論は省略し，ここで

はILASデータの検証解析結果についてのみ述べる。

（１）バージョン5.2オゾン

Ver.5.20のILAS導出アルゴリズムによって得られたオ

ゾンデータは，HALOE（Halogen Occultation Experiment）

Ver.19， SAGE II（ Stratospheric Aerosol and Gas

Experiment II）Ver.6及びPOAM II（Polar Ozone and

Aerosol Measurement II）Ver.6の各導出アルゴリズムによ

って得られた他の衛星データならびにオゾンゾンデ，気

球あるいは航空機搭載機器および地上設置機器によって

得られたデータと比較された。ILASで観測された緯度

領域と検証データとして用いた観測地点との比較を図１

に示す。

なお，ILASおよび検証実験の時間および水平方向の

一致基準としては，衛星データに関しては±12時間，

図１　ILASデータと検証データの観測緯度
上のパネルは北半球。下のパネルは南半球。
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300 kmを，オゾンゾンデとの比較では±12時間，500 km

を，また気球や航空機搭載機器ならびに地上設置機器と

の比較の場合は，±12時間，1,000 kmとした。また高度

方向の比較では，1 kmごとの比較を基本とした。さらに

UKMO（英国気象局）提供の全球成層圏同化データをも

とに，各高度，時間での渦位を求め渦位の差が15％以内

にあることを追加条件とした。これは，極渦が発達して

いる時期においては，観測地点が極渦内か外か，あるい

は極渦の縁に近い部分かによってオゾン濃度が大きく異

なるためである。

この様な一致判定条件を満たした検証データとILAS

データとの比較を行った結果の例として，ILASと同じ

く衛星観測のデータであるHALOE Ver.19との比較を示

す。図１から分かる様に，北半球では1997年の３月後半

から６月中旬にかけて，また南半球では1996年の11月中

旬から1997年２月中旬にかけてのデータの比較が可能で

あった。図２にILASおよびHALOEのオゾン混合比の高

度分布ならびに相対値差を示す。ここで相対値差（以後

Dと略す）は次の様に定義する。

D(%) = 100 × {O3(ILAS) － O3(HALOE)} / 

[{O3(ILAS) + O3(HALOE)} / 2] 

ここで，O3(x)はx（=ILAS or HALOE）の観測によって求

められたオゾン混合比を表す。図には I L A Sおよび

HALOEデータから導出されたオゾン混合比の平均値と

1σ（σは標準偏差を表す）ならびにデータ内の最大値

と最小値も合わせてプロットしている。比較を行った11

～70 kmの高度領域においてオゾン混合比の絶対値で

ILASデータとHALOEデータの平均値を比べると，北半

球（図２ａ）では，0.2 ppmv以内で，また南半球（図２

ｂ）では0.3ppmv以内で一致している。一方相対誤差で

比較すると，北半球では求められたDの平均値はほぼ全

ての高度で，ILASおよびHALOEのそれぞれの観測誤差

から推定される誤差領域（RSSと略す）内にあることが

分かる。南半球では高度15～45 kmの領域ではDの平均

値はほぼ10％以内にあり，RSSの範囲内にある。しかし

ながら，高度30～51 kmにかけてDが単調に増加する傾

向にあり，特に高度48～55 kmの領域でRSSを超えてい

ることから，ILASデータに何らかのバイアスが存在し

ている可能性も否定できない。また，63 km以上の高度

ではD値がRSS内にあるものの大きく振動している。こ

れはILASのオゾンデータそのものが63 km以上の高度領

域で振動していることが主な原因と考えられる。一方，

南半球下部のデータは14 km以下でD値は増加し，比較

を行った最低高度である9 kmでは50％を超えるにいたっ

た。しかしながら，その様な低高度でのオゾン混合比自

身が0.2 ppmv程度と低く，ILASデータの精度自体が0.1

ppmv程度の誤差を有する。このことが低高度で大きな

D値が現れた原因であろう。よって，HALOEとの比較か

らは，ILASバージョン5.2データには南半球50 km付近で

正のバイアスが存在する可能性が示唆されたことや0.4

ppmvを下回るようなオゾン混合比の小さい領域を除く

と，高度11～64 kmの領域において検証データと±10％

以内で一致していることが分かった。ほぼ同様の結果は

他の衛星観測であるSAGE IIやPOAM IIのデータとの比

較でも認められた。

下部成層圏でのオゾンの観測において最も信頼性の高

いと考えられているオゾンゾンデデータの比較を行った

結果，比較した９～30 kmの高度領域で南北両半球にお

図２　上のパネルは北半球でILASとHALOEにより観測され
たオゾン混合比の高度分布

右側はILASとHALOEの相対値差D（詳細は文中）と測定

誤差の統合値RSSの高度分布。下のパネルは南半球であ

ることを除き上のパネルに同じ。



ける相対値差DがILASおよびオゾンゾンデそれぞれの誤

差から推定される誤差RSSの範囲内に収まっていること

が分かった。ILAS-HALOEの比較の中でも認められた，

高度が低くなるに従いILASがやや大きめのオゾン混合

比を与える特徴は，ILAS-オゾンゾンデの比較でも認め

られたが，ILAS-HALOEの時と同様，その程度は小さい。

同様にILASデータは気球や航空機搭載機器ならびに地

上設置機器との比較も行われた，ILAS-オゾンゾンデの

比較とほぼ同じ傾向であることが確認された。

この他，月ごとに分けてのILASデータと検証データ

との比較やILAS-HALOE/SAGE IIで見られた相対値差D

の観測時間差依存性なども調べた。それらの結果も含め，

今回の検証研究から確かめられたILASのオゾンデータ

の信頼性は次の通りである。

・南半球の１月の高度45～55 kmの領域でILASデータ

が他の衛星データ（HALOEとSAGE II）に比べ，

RSS誤差範囲を超えてやや高めの混合比を与える点

を除けば，11～64 kmの高度領域におけるILASデー

タと各種検証データとはRSS誤差範囲内で一致する

ことが確認できた。定量的には，高度21 kmから64

kmにかけてマイナス８%からプラス12%の相対値

差の範囲であることが分かった。高度20 km以下で

は，例外的に相対値差が20 %を超える場合が存在

するが，その絶対値差としては0.2 ppmv程度と非常

に小さく，それら高度でのオゾン混合比自体が低濃

度（0.5～1.0 ppmv以下程度）になることに起因す

る。

・高度45～55 km領域で他の２つの衛星データとの比

較から認められた正のバイアスの程度（規模）は，

観測地方時の差に依存する（空間的な差にはほとん

ど依存しない）ことが認められた。このことは観測

地方時と関係がある何らかのILASデータ処理側の

問題に起因していることが考えられる。この原因に

関しては今後のさらなる研究が必要である。

（２）バージョン5.2 水蒸気

バージョン5.2の水蒸気データの比較検証は，（ｉ）

I L A S検証の気球キャンペーン，（ i i） P O L A R I S

（Photochemistry of Ozone Loss in the Arctic Region in

Summer）キャンペーンで実施された航空機による観測，

（iii）利用可能な衛星観測であるHALOE Ver. 19 および

SAGE Ver. 6の観測データを用いて行われた。

気球キャンペーンはスウェーデンのKirunaおよびアラ

スカのFairbanksで1997年２月から５月にかけて実施さ

れ，Lyman-α発光水蒸気計，露点水蒸気計，太陽掩蔽

FTIR分光計，周縁発光検出計の４種類の水蒸気センサ

ーが用いられた。ILASと検証実験の時間的・空間的な

差はそれぞれ２～13時間以内，850 km以内であった。

個々の検証データとILASデータの比較の詳細は省略し，

全ての検証実験と ILASの結果の比較を図３に示す。

図３には極渦内および極渦外のデータも合わせて示して

いる。なお図中の実線はILASデータ＝検証データとな

る傾き１の直線である。この図からも明らかな様に，

ILASデータは気球観測データと１:１の良い相関を示し

ていることが分かる。例外的に１:１の相関から逸脱し

ているデータが見られるが，これらは基本的にお互いの

観測が行われた空気塊の渦位の違いに起因している。

他の衛星観測との比較では，全体的にほとんどの高度

領域において，相対値差Dは10%未満と，非常に良く一

致している。また，南極，北極ともに下部成層圏で類似

した鉛直構造を示しているのが分かった。

その他の検証データとの比較も合わせて評価した

ILASバージョン5.2水蒸気データの信頼性は次の通りで

ある。

・高度15～60 kmでほとんどのケースが10％以内で一

致している。

・特殊な例外はあるが，全ての比較において20％以内

で一致した。

― 4 ―
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図３　ILASと各種センサによって観測された水蒸気混合比
の相関
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（３）バージョン5.2 エアロゾル消散係数

バージョン5.2の可視波長（780 nm）でのエアロゾル

消散係数の比較検証は，衛星センサSAGE IIのVer. 6.0デ

ータを利用した。検証データ抽出の一致基準はお互いの

観測が300 km以内，２時間以内であり，1996年11月と

1997年２月および５月から各々38, 20, 11のマッチングペ

アが選ばれた。それらの比較結果から，ILASの消散係

数データは，消散係数値が1× 10-5 km-1よりも大きい高度

領域（およそ20～25 km以下）において，10～20%以内

でSAGE IIデータと一致していることが確かめられた。

（４）バージョン5.2 のその他の微量気体

上記のオゾン・水蒸気と同様にVer.5.20のILAS導出ア

ルゴリズムによって得られた様々な微量気体の検証比較

を行った。ここでは，個々の微量成分ごとの検証研究の

詳細は省略し，その検証研究の結果について要点のみを

記す。

（ｉ）N2O：検証気球キャンペーンデータ，飛行観測キ

ャンペーンデータ，地上分光観測および航空機によるリ

モートセンシングデータ，UARS（Upper Atmosphere

Research Satellite）参照大気データ，と検証比較を行っ

た。その結果，ILASのN2Oの不確かさは，高度10～30

kmでは10％未満，高度40～50 kmでは50％より大きい。

これはILAS測定において予想された全誤差に匹敵する

値である。

（ ii ）CH4：検証気球キャンペーンデータ，飛行観測キ

ャンペーンデータ，衛星センサ（HALOE）データとの

検証比較を行った。その結果，ILASのCH4の不確かさは，

正のバイアスが20％を越える冬季の高度15～30 kmを除

けば高度10～50 kmで10％未満，高度50～60 kmでは20％

より大きい。これはILAS測定において予想された全誤

差より小さいか，あるいは匹敵する値である。

（iii）NO2：気球観測キャンペーンデータ，衛星センサ

（HALOE，POAM II）データと比較した。その結果，高

度25～35 kmにおいて，10～30%で一致した。高度20 km

や45 kmでは，NO2の絶対値自身が低濃度となるため，

相対値差は大きくなる傾向が見られた。

（iv）HNO3：検証気球キャンペーンデータと比較を行

った。その結果，高度25～30 kmで検証データと0.1 ppbv

（０～１%）以内で一致し，ランダムな差は10%以内で

あった。

（５）バージョン6.0硝酸塩素

2003年３月に新しいバージョン6.0導出アルゴリズム

に基づくILASデータの提供が開始された。バージョン

6.0では，最新の気体分光パラメータであるHITRAN 2000

を利用したデータ処理に関する改良がなされ，硝酸塩素

（ClONO2），五酸化二窒素（N2O5），CFC12（CF2Cl2）デー

タを新たに提供することが可能となった。ここでは新た

にデータ提供される３つの微量成分の中でも，塩素のリ

ザーバー分子であり，PSC上での不均一反応による活性

化に重要であるClONO2について記載する。

ClONO2は7.6～7.9μmの波長領域に特徴的な吸収帯を

有しているが，バージョン5.2までは使用していたライ

ンパラメータが不完全なものであったため，ILASデー

タからClONO2データを精度良く抽出することができな

かった。最新のバージョン6.0においては，NASA/JPL研

究所のGeoff C. Toon博士の編さんしたClONO2の擬似ライ

ンパラメータを利用することにより，ClONO2データの

導出に成功した。導出されたClONO2データの検証デー

タとしては，ILASが観測を行った期間に北極域で行わ

れたClONO2の気球観測（MIPAS-B2, FIRS-2, MkIV）デー

タを利用し，同じ日の800 km以内の条件を満たすデータ

と比較した。その結果，高度15～30 kmのILAS ClONO2デ

ータは気球データよりも系統的に20～40%小さいことが

分かった。なおILAS観測の精度に関しては，1997年３月

に南極点上空を繰り返し測定したILAS観測のClONO2デ

ータから，高度15～30 kmにおけるILASのClONO2観測の

繰り返し精度は10～40%と決定された。この値は，ILAS

のデータ処理アルゴリズムから出てくるエラーバーの値

よりも，若干小さなものであった。このことは，ILAS

のエラーバーが，実際のエラーより過大に評価されてい

る可能性がある。

このように，系統的な誤差は残るものの，ILASの観

測したClONO2データは，成層圏大気化学で予測される

季節変化を良く表しており，十分科学的解析に耐えうる

ものであるということが分かった。

2.1.2 ILAS-II

（１）ILAS-IIの概要

ILAS-II（改良型大気周縁赤外分光計II型： Improved

Limb Atmospheric Spectrometer-II）は，成層圏のオゾンお

よびその破壊反応に関連する大気微量物質を観測するた

め，1996年に打ち上げられた「みどり」（ADEOS）衛星
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搭載の改良型大気周縁赤外分光計（ILAS）の後継機と

して，環境庁（当時）が1995年から開発を行ってきたオ

ゾン層観測センサである。ILAS-IIはILASの観測を継承

するとともに，新たな研究改良を施したセンサである。

その特徴は以下の通りである。

（ｉ）オゾン，硝酸，二酸化窒素，一酸化二窒素，メ

タン，水蒸気，硝酸塩素，エアロゾル等のオゾン層の破

壊や回復に関連する多種類の物質の高度分布を同時に測

定することが可能である。これらの観測対象は基本的に

はILASと同等であるが，新たに３～5.7 μmの波長帯を

カバーするチャンネルと，硝酸塩素を対象としたチャン

ネルを加えている。この改良は，赤外スペクトルから極

成層圏雲（オゾン層の破壊のメカニズムに重要なPSCと

呼ばれる氷の粒）の組成を推定する際にも重要な情報を

与える。

（ ii ）オゾン層の破壊が特に著しい北極・南極域を重

点的に，長期間（３～５年）連続して，気体の高度分布

（高度10～60 kmの範囲を１ kmごと）を高精度に観測す

ることが可能である。瞬時視野の高度分解能は，ILAS

の２ km から１kmに改善され，より微細な大気の構造

の検出を目指している。

（iii）気体濃度を導出する際に重要な観測高度を容易に

決定できるよう，ILAS-IIでは太陽上の視野の位置を正

確に求める機構を新たに加えている。さらに，大気圏外

での太陽表面の走査機構や強い太陽光を光源としている

利点を生かしての赤外の瞬時信号情報の検出など，新た

な改良を加えている。

ILAS-IIは，2002年12月14日，宇宙開発事業団の環境観

測技術衛星「みどりII（ADEOS-II）」に搭載され，種子

島宇宙センターより打ち上げられた。2003年１月には，

ILAS-IIはその機能を確認するための「初期チェックア

ウト」が行われた。引き続き，2003年２月には，観測パ

ラメータを決定するための「早期データ取得」が行われ

た。これらの結果については，（３）で述べる。ILAS-II

は，2003年４月からは，準定常運用に入り，連続的にデ

ータ取得を行う予定である。

（２）データ処理運用システムの構築

ILAS-IIデータ処理運用システムは，ILAS-IIによって

観測されたデータを定常的に処理・解析・保存し，その

図４　ILAS-IIデータ処理運用システムの機能概要



― 7 ―

・気体吸収のシミュレーションの際の吸収断面積計算

用テーブルの効率化

・導出対象気体の変更（COF 2を対象外としN 2O 5と

ClONO2を加える）

・吸収ラインパラメータの更新（HITRAN96から

HITRAN2000に変更）

・放射伝達の光路計算上（大気層内分布，データの層

境界への内挿等）の改良

・参照用標準大気モデルの改良（新たな微量気体の追

加，低高度への対応）

・太陽面走査情報に基づく周縁減光および黒点の影響

補正

・可視チャネルの観測スペクトルにおける酸素の吸収

に基づく気温・気圧情報とベースラインとの同時算

出手法

気体濃度の導出には，データにエアロゾル散乱の影響

が避けられないため，その推定精度が気体導出精度に直

接影響する。ILAS-IIでは３～12 μmの波長域において連

結果をユーザの要求に応じて検索・配布・提供するため

に構築されたシステムである。また，当システムは，

ILAS-IIの観測ミッションの運用計画の作成や，機器の

状態の監視機能も有している。ILAS-IIデータ処理運用

システムの機能概要を図４に，そこに示されている各サ

ブシステムの概要を表１に示す。

本研究プロジェクトでは，ILASのデータ処理を通し

て得られた知見をもとに，システムの改良と，それらの

改良に基づく性能試験を2001年と2002年に実施した。こ

の間の研究に基づいて改良された事項は，以下の通りで

ある。

（ｉ）データ処理バージョンの扱いの改良（内部ユー

ザと外部ユーザの扱いを分け，詳細に扱う）

（ ii）処理モードの切り分け（定常運用モード，再処理

モード，研究運用モードの区別と自動化）

（ iii）高速高精度処理演算のための改良

・ 気体吸収のシミュレーションの際の波長間隔の細

分化

表１　ILAS-IIデータ処理運用システムにおける各サブシステムの概要

サブシステム名

運用管理サブシステム

(SMS: System Management Subsystem)

運用設備支援サブシステム

(FSS: Facility Support Subsystem)

データ入出力サブシステム

(DIOS: Data I/O Subsystem)

データ処理サブシステム

(DPS: Data Processing Subsystem)

データ管理サブシステム

(DMS: Data Management Subsystem)

評価・解析サブシステム

(VAS: Validation and Analysis Subsystem)

情報提供サブシステム

(IDS: Information and Distribution Subsystem)

ミッション管理サブシステム

(MPS: Mission Planning Subsystem)

機器管理サブシステム

(IMS: Instrument Monitoring Subsystem)

アルゴリズム管理サブシステム

(AMS: Algorithm Management Subsystem)

内　　　容

本システムを正常に運用させるべく本システムの各機能を統括，

実行制御するソフトウェア

オペレータによる日報，設備情報等の監視など日々の作業を支援

するソフトウェア

本システムとNASDA/EOC，その他関係機関とのデータ授受を行う

ソフトウェア

リトリーバルアルゴリズムソフトウェアを利用し，レベル０デー

タを解析に適した形式のデータに処理するソフトウェア

本システムにおけるデータの保存，管理を行うソフトウェア

ILAS-IIの各レベルのデータをグラフやイメージで可視化して，デ

ータの妥当性や異変を評価解析するソフトウェア

ユーザからのインベントリ検索・配布および各種情報の作成支援

および提供を行うソフトウェア

ILAS-II運用計画立案から運用状況の表示等を作成，管理するソフ

トウェア

HKデータ，ミッションデータを用いてセンサーの状態を把握，状

況表示を行うソフトウェア

各機能のソース，モジュールの一括管理を行うソフトウェア。特

にアルゴリズムについては，データバージョン，処理環境等も含

めた管理を提供する。
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続分光したデータが取得可能である特徴を生かし，気体

の吸収の少ない「大気の窓領域」に対応する波長の複数

の素子情報からエアロゾルのスペクトル構造を折れ線に

よる内挿近似で推定し，その寄与分をデータから差し引

く方法で気体の吸収量を求めている（ILASでの推定手

法と同じ）。本プロジェクトではより精密な推定を目指

して，気体・エアロゾル同時算出方法について研究を進

めている。その結果，極成層圏雲の存在を仮定した数値

シミュレーションからは，信号にノイズがない場合には，

従来の導出手法で問題となっていた低高度でのNO2濃度

の過大評価，15～30km付近での水蒸気の大幅な過小評

価とメタンの過大評価の問題をほぼ解決できる結果が得

られている。また，極成層圏雲を観測していると思われ

るILASの観測データに本手法を適用したところ，まだ

ノイズが多いものの，相対的に改善の方向を示す結果が

得られた。

（３）ILAS-II初期観測データ

ILAS-IIは，2003年１月20日～23日にかけて，初期チェ

ックアウトが行われた。この期間にILAS-IIの電源投入

が行われ，ジンバルミラー動作確認，オペレーションモ

ードおよび観測ゲイン切り替え，太陽追尾動作確認など

が行われた。それらの評価が一通り終わった段階で，実

際の太陽掩蔽観測も行われた。

初期チェックアウト期間にILAS-IIによって得られた，

赤外領域（６～12 μm）および可視領域（750～790 nm）

における大気透過率スペクトルを図５に示す。赤外領域

にはオゾンをはじめとした微量気体成分による吸収が認

められる。観測値と計算値はおおむね良く一致している。

このスペクトルの解析から，オゾン等の鉛直分布を導出

することができる。また可視領域では，地球大気中の酸

素分子による吸収構造が認められ，その解析から上空の

気温，気圧，エアロゾル量などを導出する。

図６では，日本時間の１月23日午前１時52分に，北緯

65.2度，西経30.2度のグリーンランド付近上空，及び同

日３時01分に，南緯64.1度，東経50.3度の南極昭和基地

付近上空においてILAS-IIが観測したデータを，速報的

に処理・可視化したものである。この図には，ILAS-II

の観測によるオゾン数密度の高度分布とともに，1997年

の同時期（１月）にILASが観測したデータの平均値と

変動幅（標準偏差の３倍）を，参照値として示してある。

また図６には，ILAS-II観測の３日前に，南極昭和基地

で第43次日本南極地域観測隊によって行われたオゾンゾ

ンデ観測結果も併せて示している。

これらのデータは，15 km以上でよい一致を示してい

ることが分かる。

また，図７では，ILAS-IIが日本時間の１月22日午後11

時38分に南極上空において測定した，硝酸，二酸化窒素，

水蒸気，亜酸化窒素，メタン，および可視エアロゾル消

散係数の高度分布とともに，1997年の同時期（１月）に

ILASが観測したデータの平均値と変動幅（標準偏差の

３倍）を，参照値として示した。ILAS-IIのデータはほ

ぼILASの参照値と一致していることが分かる。

このように，ILAS-IIは高度10～50 km（北半球側は高

度15～50 km）における，オゾンを始めとする微量気体

成分の鉛直分布を，１kmの高度分解能で取得すること

地点　南緯64.1度　東経50.3度�
高度　20km�
時刻　2003年１月23日　03時52分（日本標準時）�

地点　南緯64.1度　東経50.3度�
高度　20km�
時刻　2003年１月23日　03時01分（日本標準時）�

観測値�

波長（μm）� 波長（nm）�

計算値�

硝酸�オゾン�メタン�
亜酸化窒素�
硝酸�

水蒸気�二酸化窒素�

図５　ILAS-IIにより2003年１月23日に観測された大気透過率スペクトル
左のパネルは赤外分光計による結果。右のパネルは可視分光計による結果。
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に成功し，ILAS-IIは予定していた機能を発揮している

ことが分かった。

2.1.3 地上観測

地上からのオゾン層の監視としては，つくば（国立環

境研究所内）において1988年よりオゾンライダーによる

観測を，また1996年よりミリ波オゾン分光計による観測

を行っている。また北海道陸別町においてミリ波オゾン

分光計による観測を1999年12月よりスタートさせた。地

上観測は国際的な観測ネットワークであるN D S C

（Network for the Detection of Stratospheric Change）へのデ

ータの提供を目標に行っている。本プロジェクトでの観

測は，比較的観測サイトの少ない東アジア地区での観測

となる。地上観測の内，オゾンライダーデータは既に

NDSCへデータの提供を行っている。本プロジェクトで

は，地球環境研究センター（CGER）との連携のもと，

オゾンライダーデータの再解析およびミリ波分光計の広

帯域化による観測高度範囲の拡大が行われた。

図７　ILAS-IIが日本時
間の1月22日午
後11時38分に南
極上空において

測定した，硝酸，

二酸化窒素，水

蒸気，亜酸化窒

素，メタン，及

び可視エアロゾ

ル消散係数の高

度分布（赤線）

1997年の同時期

（１月）にILASが

観測したデータ

の平均値と変動

幅（標準偏差の

３倍）を，参照

値（緑線）とし

て示してある。

地点　北緯65.2度　西経30.2度�
時刻　2003年１月23日　１時52分（日本標準時）�

地点　南緯64.1度　東経50.3度�
時刻　2003年１月23日　03時01分（日本標準時）�

オゾン数密度（m-3）� オゾン数密度（m-3）�

高度�
（km）�

高度�
（km）�

図６　改良型大気周縁赤外分光計II型（ILAS-II）によるオゾン数密度の測定結果
ILAS-IIが日本時間の１月23日午前１時52分にグリーンランド付近上空（左のパネル），および同３時01分に南極昭和基地付近上空

（右のパネル）において測定した，オゾン濃度の高度分布(赤線)。1997年の同時期（１月）にILASが観測したデータの平均値と変

動幅（標準偏差の３倍）を，参照値（緑線）として示してある。また右図には，ILAS-II観測の３日前に，南極昭和基地で第43次

日本南極地域観測隊によって行われたオゾンゾンデ観測結果（青線）も併せて示している。
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（１）オゾンライダーデータの再解析

既にNDSCへ提供しているライダーデータをバージョ

ン２アルゴリズムで再解析を行い，オゾン，気温ならび

にエアロゾルの高度分布を再決定した。再解析のポイン

トの一つとして，非常に大きなダイナミックレンジを要

するライダー信号の処理の際に生じる系統誤差の除去が

挙げられる。今回対象としたのは，ライダー信号によっ

て誘起されるノイズ（SIN），下部大気からの強いライダ

ー信号によって検出系の応答の直線性がゆがめられる問

題（DT），およびバックグランド信号（BS）の除去であ

る。バージョン２アルゴリズムでは，SINがライダー高

度に対し単一指数関数的に減衰することを仮定し，通常

ライダーでは観測できない高高度に相当する信号の解析

から，SIN＋BSの寄与を推定した。またDTに関しては，

同じ特性を有する２つの光検出器から信号を比較するこ

とで，補正量を推定する方式をとっている。具体的には，

本ライダーシステムが一つの波長ごとに２つの検出器を

用い，各々の検出器に異なる強度レベルのライダー光を

入射させており，High Channelと称するより微弱信号を

測定するモード（高高度からのライダー信号を感度よく

測定するためのモード）とLow Channelと称するより強

い信号を測定するモード（低高度からのより強いライダ

ー信号を，ひずみを少なく測定するためのモード）の検

出器の信号強度を矛盾無く一致するように補正パラメー

タを決定した。実際の例として，図８にDT補正の検証

例を示す（ａ，ｂはそれぞれ308nmと355nmの結果）。図

中NlowおよびNhighは各々Low ChannelおよびHigh Channel側

の信号強度を表す。補正が正しければ，NhighはNlowから推

定される強度レベルと一致するはずで，それが図中の実

線で表されている。実際の信号強度は図中の○印で示し

ている様に，ひずんでいることが分かる。これにDT補

正を施すことにより，図中の＋印の様に実線で表した関

係を良く満足し，本研究で用いた補正方法がうまく働い

ていることが分かる。上記のSIN+BSの補正は高高度で

のライダーデータの質の向上に，またDTの補正は低高

度でのデータ質の向上に主に寄与した。

レーザーレーダー信号からオゾンの鉛直分布を高精度

で求めるためには，信号の質の向上に加え，エアロゾル

によるレーザー光の散乱と減衰の効果を補正する必要が

あり，そのための基本的な考えをフローチャートとして

図９に示す。エアロゾルの補正はピナツボ火山噴火後の

エアロゾル濃度の高い期間（1991年後半～1995年頃まで）

については特に重要である。具体的にはエアロゾルの影

響を次の様にして補正した。

まず気象データ（NCEP）と一次元モデルデータ

（CIRA-86）から得られた気温の鉛直分布と空気によるレ
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図８　（ａ）308 nmおよび（ｂ）355 nmのライダー信号に対するDT補正の効果
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308 H 308 L 355 L355 H

H-L signal merge H-L signal merge

Dead Time Correction Dead Time Correction

Air molecule extinction correction

Aerosol correction

Ozone calculation

Temperature calculation

NCEP+CIRA86

Comparison with NCEP
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dependence
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dependence
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図９　オゾンライダー信号処理とデータ処理のフローチャート

ーリー散乱のみを仮定したレーザーレーダー信号の解析

から計算される気温鉛直分布を比較した。両者の気温分

布が誤差範囲内で一致（すなわちエアロゾルの影響が無

視出来る）高度領域のデータを外挿することで，成層圏

下部でのエアロゾル濃度を決定した。次に，米国の

SAGE   IIデータを減衰の評価に使用し，減衰と後方散乱

の両方の効果を受けたレーザーレーダー信号を併せてイ

タレーションを行い，減衰／後方散乱比とエアロゾル高

度分布を同時に求めた。このようにして求めた，減衰／

後方散乱比とエアロゾル高度分布はピナツボ火山噴火後

に行われた研究によって得られた値と良く一致してい

る。また，補正されたオゾン高度分布は，ピナツボ火山

噴火後の成層圏エアロゾル濃度が高い時期においてさえ

も，オゾンゾンデやSAGE IIによって得られたものと良

く一致している。レーザーレーダーから得られた気温鉛

直分布はNCEPデータと高度50 kmまでは良く一致してい

るが，高度55 kmではレーザーレーダーから求めた値の

方がなめらかな長期変動を示した。また，15 km以上の

高度領域で鉛直積分した後方散乱係数はピナツボ噴火直

後増大した後，徐々に減少し，1997年以降はほぼ一定レ

ベルで推移していることが分かった。このことは現在の

成層圏エアロゾルレベルはほぼバックグランドレベルに

あることを示唆している。

最後に，図10に今回再解析を行ったオゾンライダー

データから得られた，各高度でのオゾン濃度の時系列を

SAGE IIデータとあわせてプロットした。両者は季節変

化，年々変動も含め，良い一致を示している。今後はこ

こに述べた再解析データのNDSCへの提供と同時に，

1988年以来の観測結果をもとに，日本上空でのオゾン濃

度の年々変動やトレンドの解析を行っていく。

（２）ミリ波オゾン分光計

1995年に導入されたつくばミリ波分光計は，60MHzの

分光帯域でオゾンスペクトルを取得し，高度38 kmから

76 kmのオゾン濃度鉛直分布を24時間連続して観測を行

ってきた。2002年，それまで行ってきたオゾンライダー

によるモニタリング観測が停止したことを受けて，引き

続き高度15 km付近までのオゾンの観測が行えるよう，

つくばミリ波分光計の広帯域化を行った。

地上からのミリ波分光によるオゾン鉛直分布観測で

は，大気圧によるオゾンスペクトルの線幅の圧力幅広が

りを利用して，観測されたスペクトルから各高度におけ
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図10 オゾンライダーで測定した高度15～40 kmでのオゾン濃度の長期変動（◆）
比較のため，SAGE II衛星データ（□）もあわせてプロットされている。
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路長変調器は，２組の山型ミラーの間隔を短時間に１/

４波長変化させることにより，光学系で発生する定在波

を打ち消し，スペクトルベースラインを平坦化させる。

エレベーションスイッチ方式は，２つの異なる高度角を

短時間で切り替えながら観測する方法で，これにより不

要な雑音成分をスペクトルから精確に取り除くことがで

きる。図11に従来のバランス法および新たに採用した

エレベーションスイッチ法で観測したオゾンスペクトル

を示す。低高度での測定の可否は，スペクトルの裾の部

分がいかにゆがみ無く測定できるかにかかっている。バ

ランス法の場合，装置の非線形性の影響でスペクトルの

裾の部分がゆがんでいるのに対し，エレベーションスイ

ッチ法では裾部分が滑らかに減少しており，エレベーシ

ョンスイッチ方式による観測スペクトルの方が，バラン

ス法による観測スペクトルよりも質の良いスペクトルが

得られることが分かった。また，スペクトルの精確な強

度較正のために，常温および冷却黒体を光学系に設置し，

観測の前後でこれらの放射強度を計測するようにした。

今後，広帯域スペクトルからオゾン高度分布を導出し，

その変動について解析を進める予定である。

る濃度を求めている（インバージョン）。低高度のオゾ

ンからの放射スペクトルは高高度からのものに比べて広

い線幅を持つので，ミリ波分光計で低高度のオゾンを観

測するには，線幅の広がったスペクトルを精確に取得す

る必要がある。従来のつくばミリ波分光計の分光帯域で

は高度38 kmが観測下限であり，より低高度領域を観測

するためには装置の広帯域化が必要であった。そこで具

体的には（１）広い分光帯域の分光計を導入し，（２）

帯域全体でスペクトルベースラインのうねりを平坦化す

る装置および観測手法の開発，によりつくばミリ波分光

計の広帯域化を行った。

広い帯域で分光を行うために，新たに帯域１GHzの音

響光学型分光計を導入し，これまでの分光計と同時にス

ペクトルが取得できるようにした。また，それにあわせ

て中間周波増幅系にも改良を加えた。１GHzの分光帯域

は，圧力幅で換算すると高度14 kmの大気圧によるスペ

クトル線幅に相当するので，この高度まで観測すること

が可能である。また，広帯域でのスペクトルのベースラ

イン平坦化のために，光路長変調器およびエレベーショ

ンスイッチ方式の観測に対応した光学系を追加した。光

バランス法�

エレベーション�
スイッチ法�

図11 2003年１月16日の夜間にバランス法で観測されたオゾンスペクトルと１月30日の
夜間にエレベーションスイッチ法で観測されたスペクトル
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2.2 極域でのオゾン層破壊

南極オゾンホールで代表される様に，冬季から春季の

極域下部成層圏における大規模なオゾンの減少はオゾン

層破壊の最も特徴的な例である。大規模な極域オゾン破

壊は南極ばかりでなく北極域でも近年観測されている。

冬季から春季の極域でのオゾン層破壊には，極渦の存在

（極渦内外の空気の混合の抑制），極成層圏雲（Polar

Stratospheric Clouds; PSCs）の生成とPSC上での不均一化

学過程，独特の大気組成のもとでの光化学反応によるオ

ゾン分解，などが重要な役割を果たしていると考えられ

ている。また極域での大規模なオゾン層破壊の影響は極

域だけに留まらず，中緯度域のオゾン濃度の変動にも寄

与する可能性がある。よって，極域オゾン層破壊機構の

解明は今後のオゾン層変動を予想する上でも重要であ

る。極域オゾン層破壊と言っても，北極域と南極域では

地理的な違いによって，成層圏の気象条件が大きく違う。

そのため，南北両半球で同じオゾン破壊機構が働いてい

るか，それぞれのプロセスがオゾン分解に及ぼす影響の

程度が同じか，と言った問題には観測データをもとに詳

しく調べる必要がある。特に北極域でも，極渦の強化

（2.2.5項）→極渦内の気温の低下→PSCの生成（2.2.1項）

→PSC上での不均一反応による塩素の活性化と窒素酸化

物・水蒸気の除去（2.2.2項，2.2.3項）→大きなオゾン分

解速度（2.2.4項），の機構が働いているか，解決すべき

大きな疑問の一つである。

この節ではILASによる頻度の高い極域オゾン層の観

測データを活用した極域オゾン層破壊に関連する現象の

解明を中心に，極域成層圏の物理・化学過程の理解を目

的とした研究成果を紹介する。

2.2.1 極域成層圏雲の同定および組成の推定

極域成層圏雲（PSCs）は，極域下部成層圏における

大規模なオゾン破壊現象において重要な役割を果たして

おり，PSCsの化学組成を知ることは，オゾン減少率を

正確に評価し，冬季・春季極域におけるオゾン破壊メカ

ニズムの詳細を知る上で非常に重要である。ILASは1996

年11月から1997年６月までの約８ヵ月間，両極域（北緯

57.1～72.7度，南緯64.3～88.2度）において，オゾン，硝

酸，水蒸気等の成層圏大気微量成分およびエアロゾルの

高度分布を観測した。本研究では，ILASの0.78μmのエ

アロゾル消散係数データの解析から，冬季北極における

PSCsイベントを同定し，その時空間分布を明らかにし，

観測されたPSCsの化学組成を推論することを目的とし

た。

（１）1997年冬季／春季の北極成層圏におけるPSCsの空

間分布

ILASの0.78μmエアロゾル消散係数データのうち，

PSCs形成の閾値より十分に高い気温（およそ200 K）条

件下でのデータを平均して，極渦内外別に対象となる高

度ごと10日ごとに平均値と標準偏差を計算した。それに

基づいて，（平均値）+ ５×（標準偏差）をPSCsの同定

のための閾値として設定した。これにより0.78μm消散

係数が閾値を越えていれば，PSCsが発生したと判定し

た。この様にしてILASデータをもとに1997年１～３月に

北極域でPSCsの発生が確認された高度と時間を各観測

高度での最低気温の変化と合わせて図12に示す。特徴

的な点は，PSCsの発生が確認された時間と場所は最低

気温が195 K以下の領域と一致していることとPSCsが３

月に入っても観測されたことである。前者は熱力学的に

見て妥当なことで，今回の解析方法がPSCsの発生を問

題なくとらえている証拠でもある。後者の特徴は，

ILASが観測した1996/1997年が特異的な年に相当してい

ることを意味している。

図12 1997年１月，２月，３月に観測されたPSCsイベント（赤丸）の高度－経度断面
色は各月の最低気温を示す。
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（２）観測されたPSCsの組成

１）PSCs理論値の計算

ILASの観測値とPSCsの組成を仮定して見積もった

ILASの理論値とを比較することで，観測されたPSCsの

化学組成の推定を行った。本研究では，PSCsの組成と

して液相粒子であるSTS（super-cooled ternary solution）

ならびに固相粒子であるNAD（nitric acid dihydrate）と

NAT（nitric acid trihydrate）を考慮した。STS粒子形成

を仮定したときに理論的に期待できる粒子体積および粒

子に取り込まれた後に気相中に残存する硝酸量は，

ILASデータから見積もられたバックグラウンド硝酸量，

水蒸気量，硫酸量を用いて，熱力学モデルに基づいた理

論式を援用して計算した。NADやNAT粒子と平衡状態

となる硝酸蒸気圧は室内実験データに基づいて計算され

た。その計算に基づき，粒子の密度1.62 g/cm3を用いて，

理論粒子体積を求めた。理論体積とILASのエアロゾル

消散係数データとを比較するために，粒径分布を仮定し，

複素屈折率を与え，Mie散乱理論をあてはめて，体積を

0.78μm消散係数に変換した。

２）1997年１月

図13は，１月中旬の高度22 kmでの（ａ）ILAS消散係

数データとUKMO気温データ，（ｂ）ILAS硝酸データと

UKMO気温データの散布図である。黒丸はPSCsと判定さ

れたデータを表している。10日ごと高度ごとにILASデ

ータから見積もられた値を用いて計算したSTS，NAD，

NATの理論曲線もあわせて示されている。１月中旬の

高度22 km付近では，ILASデータはSTS理論値に最も近

く，消散係数がSTS理論値に対応しながら増加し，同時

にガス状硝酸が減少していた。低温領域においては，消

散係数が大きくなると硝酸がより減少していた。また，

１月19，20 日に測定された消散係数およびガス状硝酸

濃度の鉛直分布は，比較的広範囲（18～23km）でのSTS

の存在を示唆していた。

次に，１月中旬に観測されたPSCイベントについて，

それぞれの粒子体積の増加量から，STSを仮定した場合

に粒子に取り込まれると考えられる理論硝酸量を計算

し，その量と実際に大気中から除去された硝酸量とを比

較した。大気中の硝酸量と理論残存硝酸量は定量的に一

致しており，STSを仮定すると観測されたPSC粒子の

HNO3の質量保存は保たれていたことが分かった。

ECMWFデータを用いて20 日間のバックトラジェクト

リーを計算し，理論値との比較からSTSの存在を示唆す

る空気塊が経てきた気温を調べた。その結果，この時期

に観測されたSTSだと考えられるPSCイベントの多くが，

観測直前以外は20日間氷点（Tice）付近の低温を経験し

ておらず，固体粒子の核となりうる氷粒子も硫酸水和物

（SAT）も観測時には存在していなかったと考えられる

ため，液相粒子が形成されやすい状況であったと結論で

きる。

しかしながら，１月中旬に観測された特徴的なPSCイ

ベントはスカンジナビア山脈の風下側で観測されたもの

が多く，観測時に山岳波による局所的冷却の影響を受け

ていた可能性がある。図13（３, ７で示したデータ点）

に示されているように，Tice付近で観測されているPSCイ

ベントのいくつかは観測値と対応するSTS理論値との間

に大きな隔たりがあるが，これは山岳波による局所的気

温振動のために，STSが完全な平衡状態に達することが

3�

図13 1997年１月中旬に北極の高度22 kmで観測されたILASデータの散布図
同期間のSTS, NAD, NATの理論値も示されている。



が経験した気温履歴の一例を示す。STSの気温履歴と比

較すると，気温がTNAT以下まで低下した時間が明らかに

長く，またTice付近まで低下した。他の研究によって，

総観規模で少なくとも１日連続して空気がTNAT以下の低

温を経験するか，あるいはTNAT以下の低温で山岳波によ

る気温振動を経験すれば粒子が凍ることが示されてい

る。３月に観測されたPSCsイベントはTNAT以下を数日間

以上連続して経験していた。また，観測直前に山岳波の

影響を受ける可能性のある典型的な山岳領域を通過して

おらず，観測時に山岳波による冷却のために氷粒子が形

成されていたと考えられない。液相に対する固相の飽和

比は20日間継続的に高い値を示しており（図15），homo-

geneous nucleationによる核形成速度が高かったことが示

唆される。しかしながら，もし以前に形成されたSAT粒

子が融解することなく固体の状態で周囲に存在していた

とすると，それを核として硝酸水和物が形成したかもし

れない。

できなかったことが一因であると考えられる。また，

ILASは高度20 km付近で，視野方向に約200 kmの幅を持

った空気塊を観測していたため，観測視野の中にSTSと

それ以外の組成のPSCsあるいはエアロゾルが同時に存

在していた可能性がある。図13に示されたPSCイベント

と同時観測された水蒸気も大きく減少していたことか

ら，山岳波による急激な気温降下があったとすると，こ

れらのデータはiceとSTSが混合していた状態であると考

えられる。

３）1997年３月

PSCが発生した時期の後期にあたる３月初旬の高度18

kmでの（ａ）消散係数データと（ｂ）硝酸データの散

布図を図14に示す。消散係数値，硝酸値ともにNAD粒

子，NAT粒子の存在を示唆している。

３月の９, 10日には高度数 kmにわたってNADあるいは

NATのPSCsが観測された。図15にそれらのPSCイベント
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3

図14 1997年３月初旬に北極の高度18 kmで観測されたILASデータの散布図
同期間のSTS, NAD, NATの理論値も示されている。

図15 1997年３月初旬に観測され
たNAD/NATイベントの20日
間の気温履歴

灰色部分は観測地点から東西

南北100 km離れた地点からの

トラジェクトリーを計算した

場合の気温の振幅を表す。
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の活性塩素が冬季から春先に極域の成層圏オゾンを著し

く破壊する。一方で，反応性窒素酸化物は活性塩素を不

活性化させる。冬季に発生するPSCsは反応性窒素酸化

物の主成分である硝酸を含み，そのPSCの重力落下は反

応性窒素酸化物の濃度を不可逆的に低下させる（脱窒）。

その結果，活性塩素が春先まで高濃度を維持してオゾン

破壊が拡大する。この影響は，近未来の成層圏の寒冷化

によってPSCの発生頻度が増加するとさらに重要になる

と考えられている。本研究では，このような重要性を持

つ脱窒を引き起こすPSCの形成過程の解明を目的とす

る。

（２）ILAS データ

ILAS観測は，1996年11月から1997年６月まで北緯57～

73度と南緯64～88度の高緯度を南北各半球で１日に14回

行われた。本研究では1997年１～３月に北極域の高度12

～23 kmで得られたILASのHNO3, N2O, O3, エアロゾル消

散係数データを用いた。

PSCsがHNO3を取り込むと気相中のHNO3濃度が減少す

る。このPSCsが重力落下する前に蒸発すれば，気相中

のHNO3の濃度は元に戻る。このような一時的なHNO3濃

度の減少は脱窒に分類されない。脱窒されたデータを選

ぶために，ILASの0.78 μmのエアロゾル消散係数データ

を用いた。PSCの生成が無視できるTNAT +5 K（およそ

200 K）よりも高い気温で得られた消散係数データを10

日間ごとに平均し，平均値(m)と標準偏差(s)を計算した。

消散係数がm+１σよりも小さいときには，脱窒の影響

によってのみHNO3濃度が低下したとみなすことができ

るため，本研究ではそれらのデータを用いた。

（３）結果

１）気象場

図16では，1997年１月から３月までに氷点（TICE）や

NATの飽和温度（TNAT）まで冷却された領域の面積の時

系列が高度ごとにプロットされている。気温データとし

てヨーロッパ中期予報センター（European Centre for

Medium-Range Weather Forecasts; ECMWF）のデータを用

いた。高度ごとのTNATとTICEは室内実験に基づいて計算

された。

1996/1997年冬季に北極成層圏では，北極域の最低気

温が１月中旬までは過去20年間の平均値とほぼ同じであ

り，１月から４月までは平均値よりも低かった。高度13

（３）まとめ

ILASセンサは，1996年11月から1997年６月まで北極成

層圏でエアロゾル消散係数, HNO3, H2Oの観測を行った。

我々は65個のPSCsを含む高度分布を特定した。

本研究では，ILASの消散係数およびHNO3データを

STS, NAD, NATの理論値と比較した。1997年１月中旬に，

消散係数データと硝酸（HNO3）データはSTSの理論値と

最も良く一致し，STSへのHNO3の取り込みを示唆した。

１月19～20日では広い高度域でSTSのPSCが観測された。

しかしILASセンサが観測した空気塊の大きさを考えれ

ば，STSを含んだいくつかの空気塊では氷粒子が共存し

ていた可能性がある。３月に観測されたPSCsはNADか

NATであったと考えられる。

20日間の後方バックトラジェクトリーを計算して，

ILASが観測したPSCsの総観規模の温度履歴を調べた。

STSが観測された空気は，固体PSCの形成に必要な核と

なり得る硫酸水和物や氷粒子が生成する温度まで冷やさ

れておらず，そのためSTSが生成したと考えられる。さ

らに決定的な結論を導くには，山岳波による氷粒子の生

成過程に関する詳細な解析が必要である。

３月初旬にNADやNATが観測された空気は，NATの

飽和温度以下の低温を数日以上経験した。それらの空気

は山岳波が発生しやすい領域を通っていなかった。した

がって，観測されたNADやNATの生成は総観規模の温

度で説明できることが分かった。NADやNATが観測さ

れた空気は，NADやNATの飽和温度以下の低温を長時

間経験しており，STSの凍結によって形成したことを示

唆する。

２月中旬から３月初旬にかけて，PSCsが観測された

空気で極めて低濃度のHNO3が観測された。観測される

までに，気温は氷点付近まで低下していた。これらの

HNO3濃度が低下した空気では，気温がPSCs生成に十分

な気温まで低下してもHNO3の不足のために粒子の成長

が阻害されると考えられる。

2.2.2 反応性窒素酸化物の分布と極域成層圏雲の形成

過程

（１）はじめに

人体に有害な紫外線を遮蔽している成層圏オゾンは，

人為起源のクロロフルオロカーボンから発生する活性塩

素によって破壊される。低温の成層圏で発生する極成層

圏雲（PSCs）は不活性な塩素化合物を活性化させ，そ
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～23 kmでは，１月から３月にかけてTNATまで冷却され，

特に２月10日から25日までのあいだに高度17～21 kmの

最低気温はTICEまで達していた。

２）脱窒の定量化

脱窒によって失われた反応性窒素酸化物（NOy）の濃

度を見積もるために，NOy-N2O相関関係が有効であるこ

とが良く知られている。冬季の極域では日が当たらない

ため，HNO3はNOyの主成分（80%以上）になっている。

したがって，NOy-N2O相関関係の代わりにHNO3-N2O相関

関係を用いて脱窒を定量化することができる。

1997年１月から２月上旬にかけて，ILASが観測した

HNO3-N2O相関関係はばらつきが小さく，ほとんど変化

しなかったことが分かった。２月上旬に得られた各高度

のHNO3-N2O相関関係を，HNO3濃度の変化量を見積もる

ための基準（HNO3*）として用いた。

２月以降になると北極域にも日が当たりはじめHNO3

の光解離が起きる。この影響を除くために，Atmospheric

and Environment Research, Inc.（AER）の光化学ボックス

モデルを用いてHNO3*の補正を行った。高度1 kmごとに

AERボックスモデルを適用して，光解離によるHNO3の

減少速度を見積もった。高度17 km以下ではHNO3の光解

離は無視できるほど小さかったためHNO3*の補正を行わ

なかった。

高度12～15 kmではHNO3*を正確に決定するためには

ILASのN2Oの観測精度が不適当なため，HNO3-N2O相関関

係の代わりにHNO3-O3の相関関係を用いた。１月から２

月上旬まで，極渦内の高度12～15 kmのHNO3-O3の相関関

係はばらつきが小さく，ほとんど変化しなかった。高度

12～15 kmでは，２月上旬のHNO3-O3相関関係を用いて
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（１），（２），（３），（４）はそれぞれ，２月10～17日，

２月18～25日，２月26日～３月５日，３月６～13日を示す。
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の相関関係

PSCのデータは除外されている。参考に，２月上旬の相関

関係とその標準偏差をそれぞれ，太線と点線で示す。
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HNO3*を計算した。オゾン濃度の化学的損失のHNO3*へ

の影響はILASデータから推定されたオゾン破壊速度を

用いて補正された。

図17（ａ）は1997年２月から３月までに高度18～20

kmで観測されたHNO3-N2Oの相関関係を示す。参考に，

２月上旬のHNO3-N2O相関関係を太線で示す。HNO3濃度

は190 ppbv以下のN2O濃度で顕著に減少した。ここで，

PSCsが発生していたデータは除外されているので，こ

のHNO3濃度の減少は脱窒によって引き起こされたと考

えられる。観測されたHNO 3からHNO 3*を引いた値，

ΔHNO3をHNO3の変化量として定義する。N2O = 60-150

ppbv において，HNO3*は11.5±0.5 ppbvでほぼ一定なの

で，ΔHNO3はN2Oのランダム誤差にほとんど依存しない

と考えられる。

図17（ｂ）は1997年２月から３月までの高度12～15

kmにおけるHNO3とO3の相関関係を示す。２月上旬の

HNO3-O3相関関係は太線で示されている。２月中旬以降

に高度12～15 kmでHNO3が増加したことが分かった。高

高度から重力落下してきたPSCsが蒸発して，HNO3が増

加（硝化）したと考えられる。

３）脱窒が起きる温度条件

脱窒が起きるための温度条件を調べるために，ILAS

が観測した空気から10日間のバックトラジェクトリーを

計算した。トラジェクトリー上の気温データ（ECMWF

データ）を用いて，空気が経験した最低気温（TMIN）を

計算した。ECMWFの気温データはラジオゾンデとの比

較から約１Kの正のバイアスを持っていることが報告さ

れている。本研究では，その報告に基づいて気温データ

を補正した。

図18は温位430～515 KのΔHNO3とTMIN－TICEのプロッ

トである。１月11日～２月９日と２月10～17日は，それ

ぞれ白と黒丸で示されている。2 ppbv以上の脱窒は，

187 K（TICE－１K）と191 K（TICE+３K）まで冷却された

空気塊でのみ観測された。室内実験および数値モデル計

算によって，氷粒子が生成する臨界温度は，過冷却のた

め，TICEからさらに３ K低いことが報告されている。

ILASが観測した脱窒された空気はそのような低温まで

冷却されなかったため，脱窒は氷粒子によって引き起こ

されなかったと考えられる。他の室内実験を考慮すれば，

TICE付近でNATの核形成が起きたと考えられる。

NAT粒子の形成や落下の時間スケールを調べるため

に，空気塊がTICE +3 Kに冷却された後にTNAT以下の気温

を連続的に経験した時間に対してΔHNO3をプロットし

た（図19）。TICE +3 Kに冷却されてからTNAT以下の気温

を連続的に４日間以上の経験した空気塊では2 ppbv以上

の脱窒が観測された。これらの結果から，１）187～191

Kまで冷却され，２）その後４日間以上TNAT以下に冷

却され続けることが，脱窒が起きる必要条件であること

が明らかになった。
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TMINは空気塊が経験した最低気温である。
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４）脱窒の時空間分布

図20ではΔHNO3が等価緯度（equivalent latitude）に対

してプロットされている。等価緯度が北緯62～68度の領

域は極渦の境界域であり，それよりも高緯度は極渦の内

部を意味する。1996/1997年では，脱窒によって失われ

たHNO3量は極渦の中心で最大であった。脱窒の緯度分

布と整合的に，極渦の中心は最も低温であった。３月上

旬に北緯75, 80, 85度のそれぞれで，脱窒によってHNO3は

18, 36, 43%まで失われた。50%以上のdenitrificationが春

季のオゾンの回復に影響を与えることが数値モデルによ

って示されている。このモデル計算を考慮すると，脱窒

は極渦の中心付近でのみ，オゾン破壊を拡大させたと考

えられる。

図21は極渦内で再分配されたHNO3量の鉛直分布を示

す。各高度に分配されたHNO3量は，ΔHNO3と等価緯度

の関係に基づいて，ある緯度範囲が囲む面積の重みを考

慮して計算された。図21には，２月10日から25日までに

TICEやTNATまで冷却された領域の平均面積も示されてい

る。

脱窒は高度17～21 kmでのみ観測され，北極の最低気

温がTICEまで低下した高度と一致した（図21）。この結果

は，空気がTICE付近まで冷却されることが脱窒される必

要条件であることを支持する。TICEまで冷却された領域

の面積が最大であった高度18～19 kmで，最大の脱窒が

起きていたことも脱窒の必要条件の結果と整合的であ

る。一方，12～14 kmの高度で硝化が起き，そこでの気

温は一般にTNATよりも高かった。重力落下したNAT粒子

がこれらの高度で蒸発してHNO3濃度を増加させたと考

えられる。

脱窒と硝化の高度領域でΔHNO3をそれぞれ積分し，

HNO3全量の正味の変化量を計算した（表２）。この計算

によって，２月10～25日に脱窒と硝化が進行したことが

分かった。２月26日から３月上旬にかけて，北極の最低

気温はTICEよりも高く，脱窒や硝化はほとんど進行しな

かった。このように，脱窒と硝化の時間発展からもTICE

付近への冷却が脱窒過程にとって重要であることを示す

ことができた。また，高度17～21 kmの２月下旬と３月

上旬の全HNO3濃度の減少量は，高度12～15 kmの増加量

と25%以内で一致したことが分かった。これにより，下

部成層圏においてHNO3の質量保存が示され，HNO3を含

んだPSCsの落下と蒸発が起きていたことを定量的に確

認した。
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TICEやTNATまで冷却された面積の２月10～25日の平均値も

示す。点線はTNATまで冷却された面積の１月10～25日の平

均値を示す。

表２　２月上旬からの下部成層圏の全HNO3の減少量と増加

量

Period Denitrification Nitrification Diff. (%)

Feb. 10-17 1.1 ± 3.1 1.3 ± 2.9 +10

Feb. 18-25 2.6 ± 3.9 3.2 ± 6.0 +22

Feb.26-Mar.5 2.7 ± 3.5 2.5 ± 4.3 -7

Mar. 6-13 2.4 ± 5.4 1.8 ± 3.0 -25

単位は， 1032 molecules。差 (Diff.) は (Nitrification－
Denitrification) / Denitrificationである。
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（４）まとめ

北極の極渦内の最低気温が氷点（TICE）まで低下した

直後に，脱窒と硝化がほぼ同時に観測され始めた。最低

気温がTICE以下に低下した２月10～25日に，主な脱窒と

硝化が起きた。トラジェクトリー解析の結果，（１）187

K（TICE－1 K）と191 K（TICE + 3 K）の間の臨界温度まで

一度冷却された後，（２）４日間以上連続してTNATまで

冷却されることが脱窒が起きる必要条件であることが示

された。TICE－3 Kよりも低温で氷粒子が生成するという

室内実験の結果を考慮すると，脱窒は氷粒子によって引

き起こされていないと考えられる。その代わりに，TICE

付近の気温でNAT粒子の核形成が起こる。本研究によ

って，脱窒を引き起こす粒子の組成がNATであり，

NATの核形成がTICE付近で起きて４日間のあいだに成

長・落下するという脱窒過程が提案された。

脱窒の高度は17～21 kmに限られ，北極の最低気温が

TICEに低下した高度と一致した。この一致もTICE付近の気

温が脱窒の温度条件であることの証拠である。北極全域

におけるHNO3濃度の変化の見積もりから，最大の脱窒

の高度は18～19 kmであった。TICE以下に低下した領域の

面積はこの高度で最大であり，温度条件の結果と整合的

であった。硝化は高度12～14 kmで観測され，その高度

の気温は一般にTNAT以上であった。脱窒を引き起こした

粒子はNAT粒子であることを強く支持する。２月下旬

から３月上旬における，高度16～23 kmのHNO3全量の減

少量は12～15 kmの増加量と25%以内で一致した。これ

により，HNO3を含んだPSCの落下と蒸発の過程を通じた

HNO3の質量保存が初めて実証された。

３月上旬まで，脱窒と硝化の領域はそれぞれ，極渦の

面積の40%と35%まで達した。極渦の中心付近の脱窒の

度合いは極渦の境界のそれよりも大きく，そこでの空気

塊は最も低温を経験していた。極渦内の脱窒の度合いの

平均は20%と小さいが，極渦の中心付近の脱窒は43%ま

で達した。1997年冬季の北極成層圏において，極渦の中

心付近のオゾン破壊が脱窒によって強められたと考えら

れる。

2.2.3 オゾン破壊速度

（１）はじめに

極域成層圏のオゾン破壊量の評価に不可欠な化学過程

と輸送過程の分離を行うため，von der Gathen et al.1), Rex

et al.2)等はMatch Techniqueを考案し，日射時間とオゾン

破壊の関係や化学的オゾン減少率の時間的変化を見るこ

とに成功した。ここでMatch Techniqueとは，あるオゾ

ンゾンデ観測された空気塊が流跡線によって計算された

軌跡で移動したと仮定し，数日後の別の観測地点に十分

近付いたとき，これらの２つの観測は同一気塊を捕らえ

た（Matchした）と解釈し，このオゾン濃度の差が力学

的影響を除去した化学的な変化を与えると考えるもので

ある。

これまでオゾンゾンデデータについて行われてきた

Match Techniqueと同様の手法を用いて，Sasano et al.3)と

Terao et al.4)はオゾンをはじめとする各大気微量成分と

PSCsなどのエアロゾルを同時観測した改良型大気周縁

赤外分光計（ILAS）データから，大規模な北極域での

オゾン減少が報告されている1996/97年冬期を事例にし

て，化学的オゾン減少率を算出した。本稿ではTerao et

al.に基づき，人工衛星データをMatch Techniqueに応用し

た極域オゾン破壊量の定量化する手法， Double-sounded

air parcel解析の解析手法とILASデータから求めた1997年

冬期北極におけるオゾン減少量について報告する。また，

O3-N2O相関手法によって定量化された春期北極極渦内の

オゾンと総窒素酸化物濃度の関係（Sugita et al.5)）につ

いて報告する。

（２）解析データと手法

オゾン混合比データは ILAS バージョン5.20 を用いた。

流跡線解析等に使う気象要素データは UKMO 全球同化

データ（2.5度×3.75度, 12 UT）を用いた。

北半球における1997年１月から３月の全 ILAS 観測地

点から，10日先までの流跡線を UKMO 流跡線解析プロ

グラムを用いて，375 K から600 K の計９等温位面上で

計算した。ILASで観測された空気塊を流跡線解析で追

跡し，数日後別の時間・位置で再びILASが観測するよ

うな空気塊（double-sounded air parcel）を探す。

オゾンゾンデデータを用いた解析（e.g., Rex et al.）に

比べ，人工衛星データを用いた解析では，データが均質

である，オゾン以外の化学種やエアロゾルを同時測定し

ている，という利点がある。一方，一般的に人工衛星デ

ータはオゾンゾンデデータより鉛直分解能が粗く，観測

空気塊が大きいといった欠点がある。この欠点を補うた

めに，Terao et al.では，double-sounded air parcelを決定す

る際に複数の流跡線解析を行い，厳密な空気塊の決定条

件を設定した。ILASセンサは太陽掩蔽法を原理として
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いるので，観測空気塊の大きさは高度方向に約1.6 km，

太陽視線方向に約300 kmである。この観測空気塊の４つ

の角（観測地点から，高度±0.8 km，水平距離±150 km）

から流跡線を計算し（図22），これらの流跡線が時間と

共に大きく拡散するようなケースを解析から除外した。

Double-sounded air parcelの条件は，（１）２つ目の

ILAS 観測地点と１つ目のILAS観測地点から前方流跡線

で計算された位置との距離の差が 500 km 以内，（２）１

つ目のILAS観測地点の周り４点から計算した前方流跡

線間の距離が 1,600km以内，（３）１，２の条件を，後方

流跡線でも満たす，（４）１の前方流跡線に沿ったポテ

ンシャル渦度（24時間の移動平均）の最大値と最小値の

差の平均に対する割合が15%以内，であることとした。

オゾン減少率の計算の際には，まず，上述の条件を満

たす極渦内の個々の double-sounded air parcelに対して，

非断熱冷却/加熱（Δθ）による空気塊の下降/上昇を考

慮してオゾン混合比の変化を計算する。Δθにより，観

測ペアの始点と終点のオゾン濃度は異なる温位面上で求

めることになる。非断熱加熱率は Knudsen et al.6)を利用し

た。次に，ある日に対して前７日以内に出発して後７日

以内に到着する様な double-sounded air parcelを選び出

し，データのセットを作る。そして，オゾン変化は時間

に対して線形であると仮定し，最小二乗法でオゾン変化

と時間の回帰係数を求め，それをオゾン変化率と定義し

た。

（３）結果と考察

１）極渦内平均オゾン変化率

まず，極渦内で得られた double-sounded air parcel を用

いて，極渦内平均オゾン変化率を算出した。図23（ａ）

図23 (ａ）極渦内平均オゾン変化
率（ppbv/day）の高度時間断
面図

縦線は統計的に有意でない

領域（有意水準 99 %）を，
ゆるやかな曲線は空気塊の

非断熱下降運動に伴う温位

変化を示す。データは鉛直

方向に１K間隔でスプライン
補間した。

(ｂ）空気塊の下降に沿った
積算オゾン変化量（ppmv）
エラーバーは１シグマ。

(ｃ）400 Kから600 Kで積算
したオゾンカラム変化量

（DU/day）

SUN

Upper level trajectories

Lower level trajectories

Tangent height=H km

Center trajectory

150 km

H+0.8km

H－0.8km
ILAS

図22 流跡線解析の概念図
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に，一日あたりのオゾン変化率（ppbv/day）の高度時間

断面図を示す。これは，１時間太陽光があたった時のオ

ゾン変化量（ppbv/sunlit hour）に，流跡線上に太陽光が

当たった時間の日平均値を掛けることにより算出され

た。ほとんどの領域でオゾンは有意に減少していて，わ

ずかに見られるオゾンの増加域は統計的有意性が無い。

オゾン減少率は２月下旬から３月上旬の450～500 K面で

最大50～80 ppbv/dayに達した。

非断熱下降する空気塊に沿って積算したオゾン減少量

（図23（ｂ））は，1月30日（529 K）から３月31日（475 K）

で最大2.0 ppmvを記録した。１月30日の529 Kにおける極

渦内平均オゾン混合比は3.6 ppmvであることから，この

２ヵ月間で約55%のオゾンが化学的に減少したことが示

された。また，オゾン変化率を混合比から数密度に変換

して単位気柱におけるオゾン減少量を計算した結果（図

23（ｃ）），１月30日から３月31日の400 Kから600 Kにお

けるオゾンカラム減少量は96 DUであった。

２）オゾン変化率の極渦内分布

ポテンシャル渦度のスケールを用いて，オゾン破壊速

度と極渦に対する相対位置の関係を調べた。図24はrela-

tive PV（rPV）（Rex et al.）によるオゾン破壊速度の違い

を表す。rPVは，ポテンシャル渦度をその等値線で囲ま

れた面積が等しくなるように正規化したもので，１が極

渦境界，０が極渦中心を表す。大規模なオゾン減少が確

認された２月の475 Kにおいて，オゾン減少率は極渦の

境界から中心に向かって大きくなり，極渦中心付近で最

大 6.0 ppbv/sunlit hour に達した。これは，極渦境界領域

でのオゾン減少率の約３倍の大きさである。

３）春期北極極渦内のオゾンと総窒素酸化物濃度の関

係

本節ではDouble-sounded air parcel 解析とは別に行っ

た，O3-N2O相関手法によって定量化されたオゾン破壊量

について述べる。ILASデータからO3-N2O相関手法によっ

て北極極渦内の２月始めから４月終わりにかけての550

Kでのオゾン破壊量を定量化し，その破壊量を

HNO3+NO2 +ClNO3+2*(N2O5)の総和量ごとに分類し，オゾ

ン破壊と総窒素酸化物濃度の関係を考察した。２月から

３月では，より大きなオゾン破壊はより少ない総窒素酸

化物の空気塊で見られたが，同時に一般的にはより気温

履歴の低い空気塊でもあった。しかし，４月初めでは気

温履歴がほぼ同じであったために，総窒素酸化物量がオ

ゾン破壊量を支配している可能性が見られた（図25）。

Approx. equivalent latitude [°N]

Relative PV

Day 35-65

475 K

core edge

85

90 80

0.0 0.2

238
-8

-6

-4

-2

0

2

25 41 41 29

0.4 0.6 0.8 1.0

75 70 67 65

O
3 

ch
an

ge
 r

at
e 

[p
pb

v/
su

nl
it 

ho
ur

]

図24 温位面475 Kにおける２月４日から３月６日のオゾン変
化率（ppbv/sunlit time）の relative PV（rPV）による違い
図中の数字は，それぞれのオゾン変化率を計算するのに

用いた double-sounded air parcelの数を示す。また，点線は

極渦境界（1.0 rPV）と極渦境界領域（0.66 rPV）を示す。

補助的に，平均的な等価緯度のスケールも示した。

図25 O3-N2O相関から得られた1997年３～４月の500 Kにおけ
る１ヵ月のオゾン減少量（４月初めの観測値と３月初

めの参照値の差）と（上）空気塊の10日間後方流跡線
上の平均気温，（下）総窒素酸化物濃度，との関係

色は空気塊の規格化されたポテンシャル渦度を示す。
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（４）最後に

我々のグループは，オゾン破壊速度を定量化する手法

Match TechniqueをILASによる衛星観測データへ応用す

ることに成功した。本研究では，ILAS バージョン5.20

データを用いて，1997 年冬～春季北極域の極渦内にお

ける化学過程によるオゾン破壊量を定量的に評価した。

また，ILASで行った本解析を，Polar Ozone and Aerosol

Measurement（POAM）II およびIIIデータに応用し，1994

年から2000年までの各北極冬期のオゾン変化率の算出も

行っている（Terao, manuscript in preparation）。ILAS と

POAM II/III は，極軌道衛星搭載の太陽掩蔽観測センサ

という共通点があるため，観測緯度帯がほぼ一緒である

（図26）。北極では極渦の形状が毎年異なるため，年に

よってはPOAMの極渦内での観測数が少ない場合もある

が，各年のオゾン破壊の特徴はとらえることができた。

ILASはPOAMよりも観測化学種が多いという点で優れて

おり，硝酸やメタン，一酸化二窒素の変動も解析できる。

これらオゾン以外の物質については現在鋭意解析中であ

る。

オゾンゾンデによるMatch実験は人的にも経済的にも

困難を伴うものであるため，2003年を最後に今後予定さ

れておらず（2003年３月現在），ILAS-IIから取得される

データと本研究で提唱された人工衛星によるMatch解析

は，今後の成層圏オゾン層のモニタリングに大きく貢献

できるであろう。

2.2.4 北極における水蒸気の不可逆的除去（脱水過程）

水蒸気の不可逆的な除去はこれまで述べてきた硝酸の

不可逆的な除去過程（脱窒）と同様に，巨大な PSC 粒

子の重力落下により引き起こされると考えられている。

しかしながら，この極域成層圏に特有の現象は，これま

で南極においては，航空機観測，衛星観測などにより多

くの報告があるものの，北極においては，ごく数例の気

球観測などの直接測定によってしか報告されていない。

その主な理由は，北極は南極ほど気温が低下しないから

であると考えられている。また，低温域の範囲は水平方

向にも高度方向にも北極では小さいため，脱水を検出す

ること自体が難しい。これをつきとめるためには，高い

高度分解能で高頻度の観測（特に高度分解能の高い衛星

観測が有効）が必要となる。どのような条件の下でどの

程度の脱水が生じ得るのかを調べることは，PSC の生成

メカニズムを明らかにする上で重要である。また，脱水

が一度生じた空気塊では，水蒸気濃度が少ないために，

次に PSC が生成するためには，より低い気温が必要と

なるなどオゾン破壊メカニズムを考える上でも重要であ

る。

まず脱水の影響を受けたイベントを検出するために，

脱窒のところで述べたように，H2OとN2Oの相関関係を

利用した。図27には北極の１月の温位レベル400～600 K

でのH2O-N2O相関関係を示す。□で示された観測は極渦

の内側，◇は極渦の境界，そして●は極渦の外側を各々

示している。これらの図から観測時の気温が200 K以上

のデータを抽出し，それらのデータに対して多項式フィ

ッティングを施し，脱水の影響を受けていないバックグ

ラウンド曲線を求めた。この曲線の標準偏差の+/－２倍

図26 POAM II, ILAS, POAM III の観測緯度帯

N2O

H
2
O

H
N
O
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図27 1997年１月に北極の温位レベル400～600ＫでILASによ
って観測されたH2OとN2Oの相関関係
□，◇，●は各々極渦の内側，境界，外側で観測された

ことを示す。実線は気温200Ｋ以上の観測に対して多項式

フィットしたもの。破線はそのフットからの＋/－２標準

偏差を示す。
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の曲線（破線）から逸脱しているイベントを脱水イベン

トと同定した。またH2O軸に対してバックグラウンド曲

線からの逸脱量をデルタH2O（ppmv）と定義する。

抽出されたこれらの脱水イベントが，その場での氷粒

子の存在によって減少してるかどうかを次に調べた。そ

のために観測空気塊の観測時の気温と観測されるまでの

過去10日間の気温履歴中の最低気温を調べた。図28は

それらの気温と氷粒子の飽和温度（TICE）との差の関数

としてデルタH2Oを示している。この図には熱力学的に

決まる氷粒子上での飽和水蒸気混合比を青の曲線で示し

ている。多くのイベントはこの熱力学的な予測通りに

TICE以下の温度でデルタH2Oの負方向の減少が始まって

いるのが分かる。しかしながら，TICEより３～４K高い

気温においても，いくつかのイベントでは有意に大きな

負のデルタH2Oとなっている。これらイベント（約40）

のみを取り出して，デルタH2O値を気温履歴中の最低気

温に対してプロットしたのが，図28の下のパネルになる。

この図から分かることは，これらイベントは観測される

までの間に一度はTICE付近の気温を経験していたことで

ある（なお，図の中の破線は可能性のあるUKMO提供の

気温データの温暖バイアス（3.5 K）を示す。つまりこ

の破線の気温が実際のTICE付近と考えられる。）。またこ

の図から分かるように，1997年１月の北極極渦内におい

て，最大で1.8+/－0.32 ppmvの水蒸気の除去が，衛星観

測としては世界で初めて観測された。

2.2.5 極渦活動度の長期変動の解析

（１）規格化した渦位傾度（NGPV）を用いた極渦変動

図の作成

欧州中期気予報センター（ECMWF）や米国環境予測

センター／米国大気研究センター（NCEP/NCAR），気象

庁（JMA）等によって作成される天気予報用の三次元気

象データ（客観解析データ）を用いて，渦位と呼ばれる

物理量（等温位面上では保存量なので，一種のトレーサ

ーとして扱える）の分布を求め，極渦の可視化を行うこ

とができることを，これまでの研究で明らかにしてきた。

本研究では，最近公開された1958年から約40年間の

NCEP/NCAR再解析データについて同一の手法を適用し

て可視化し，さらに極渦の特性を表すパラメータを抽出

して，そのトレンド及び長期・短期変動について解析し

た。

極渦内外の境界には，極渦内外の輸送の壁が存在する

ため渦位の勾配が大きい。したがって，渦位を等価緯度

で微分し，渦位によって規格化した量（normalized gra-

dient of potential vorticity; NGPV），s(φe)，

s(φe)=(dQ/dφe)/Q

によって，その時刻の極渦の境界の位置（等価緯度）お

よび輸送の壁の強さが分かる。NGPVの値は平均すると

90分の１（0.011）となるが，その約３倍の値0.03以上の

ところが極渦の縁にあたる。NGPVのピークは北極でも

0.06以上，南極では0.07以上になっていることが多い。

そして，s(φe)のピークの位置φe
maxが極渦の境界の位置

であり，（90-φe
max）が緯度で表した極渦半径となる。ま

た，s(φe
max)がその時刻の極渦強度である。s(φe)の時間

変化を秋から初夏まで図示すると，その冬（ここでは，

図28 定量化された水蒸気の除去量（デルタH2O）と観測気
温と氷粒子の飽和温度との差（デルタT）の関係（上
のパネル）

図中の青い２つの曲線は氷粒子上での飽和水蒸気混合比

の理論値を示す（可能性のあるUKMO気温の温暖バイア

ス分を考慮した場合と非考慮の場合）。下のパネルは上の

パネルで有意な負のデルタH2Oが観測された40程度のイベ

ントについて，観測空気塊の過去10日間の気温履歴中の

最低気温と氷粒子の飽和温度との差（デルタTMIN）に対

してデルタH2Oをプロットした。図中の破線は可能性のあ

るUKMO気温の温暖バイアス分を考慮した場合。



― 26 ―

晩秋から晩春までの極渦のある期間を「冬」で代表する）

の極渦の強さ，大きさ，継続期間，安定性が一目で分か

る。これを「極渦変動図」と称した。

（２）北半球および南半球の極渦変動

北半球の1959年から2000年までの42年間の極渦変動図

を図29に示す。なお，ここでは，1958年の秋から1959年

の初夏までの期間を「1959年（の冬）」で代表する。高

緯度側と低緯度側が s(φe）の高い部分によって分離さ

れ，それが明瞭になる11月終わりから12月の始め頃が極

渦の生成時期である。この後極渦が成長し半径20度～30

度の極渦ができ，３～５月のある時期に s(φe）の高い

部分が消失する。これが最終昇温による極渦の崩壊にあ

たる。ところが突然昇温のために，１月や２月に s(φe）

の高い部分が突然消えて極渦が無くなること，小さくな

ることがある。1963年２月初旬や1973年２月，1977年１

月，1985年１月に明瞭に見られる。また，1967年，1972

年，1976年，1993年，1997年などの年には極渦が強くて

安定していたことが分かる。1995年２月初旬にも小さい

がはっきりした昇温があったが，その後極渦は再び安定

化した。1999年には極渦はきわめて弱かった。2000年の

極渦は２月から３月始めにかけて非常に強かった。また，

３月中頃の極渦の分裂後も小さな極渦が４月後半まで残

ったことが分かる。また，1959年から2000年までの42年

間の北半球の極渦変動図を眺めると，1997年までは極渦

が徐々に強くなっていること，安定化していることが定

性的に分かる。北半球での極渦強度は，少なくとも太陽

活動が活発な期間においては高度17～22 kmで，高度が

高くなる程強くなる傾向（年率約１％）にあることが見

いだされた。一方極渦半径は17～22kmの高度範囲では

ほとんど同程度であり，また40年間に３～４度大きくな

る傾向がはじめて見いだされた。

南半球では極渦の強度，半径，持続期間，安定性のい

ずれもが北半球より大きく，特に極渦強度は大きくなっ

てきていることが分かった。一方極渦の半径は1960年代

と比較しても増加しておらず，極渦生成から極渦消滅ま

での間の極渦半径の変化も，1960年代ではほぼ一定の半

径を有していたのに対し，1990年代には極渦生成時には

半径が小さく，７月頃に最大になり，その後縮小する特

徴を有していることが分かった。

[deg-1]
図29 1959～2000年の北半球極渦変動図

規格化渦位傾度の時間－等価緯度面上マップ。
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2.3 中緯度オゾンの変動

極域のオゾン破壊は冬から春にかけて形成される極渦

の内部において生じることは，2.2節で述べてきた。そ

れに対して，中緯度のオゾン変動を把握することは以下

の理由から非常に難しい。（ｉ）春から初夏にかけての

極渦起源の空気塊の輸送の影響（ ii ）亜熱帯域からの空

気塊の輸送の影響（iii）中緯度その場での光化学的なオ

ゾン破壊（極域オゾン破壊とはメカニズムは異なる）の

影響などが非常に複雑に絡んでくる。特に力学的な輸送

の影響を調べるためには，光化学的に寿命の長い亜酸化

窒素（N2O）の挙動をオゾンの挙動とともに調べること

が重要である（2.3.1項，2.3.2項）。また2.3.3項では，

ILASによって観測されたN2Oの挙動を三次元化学輸送モ

デルによって再現することに成功しており，1997年の北

半球において，どのような輸送過程が中緯度に影響を及

ぼしているのかが明らかになった。さらに2.3.4項では成

層圏の力学場を考える上で重要な中間圏（成層圏の上，

高度50 km以上）での熱構造を支配するオゾン濃度の高

精度長期モニタリングの結果を紹介する。2.3.5項では中

緯度でのオゾン破壊メカニズムを考える上で重要となる

液相－気相間の不均一反応の室内実験結果を紹介する。

2.3.1 夏期の北半球中高緯度オゾン，亜酸化窒素の挙

動

（１）はじめに

冬期北極周極渦崩壊後，春から夏にかけての下部・中

部成層圏における光化学過程と力学過程を研究すること

は，対象となる領域の特殊性（全日照等）の考慮を必要

とする意味で極めて興味深い。最近では，1997年に行わ

れたNASAのPOLARIS （Photochemistry of Ozone Loss in

the Arctic Region In Summer）航空機観測からの優れた結

果が注目される。しかし航空機観測の場合，議論可能な

高度領域が18～20 kmに限られてしまう難点がある。こ

の章では，POLARISと同時期の1997年４月から６月にか

けてILASで測定されたオゾン，N2Oの中高緯度の高度23

～25 km付近における挙動について議論する。用いたデ

ータバージョンは5.2である。

（２）ILASの観測結果

図30は，Day number 91（４月１日）から180（６月30

日）までの温位600 Kレベル（高度23～25 km付近）にお

けるオゾン混合比の時間－経度断面を示す。この図の特

徴は，Day 130以降でオゾン濃度の低い領域が西進して

いることである。そしてそれは，少なくともILASの観

測終了となったDay 180まで持続していたことが分かる。

これについて期間を二つに分けて考察すると，Day 150

までは，この低濃度のオゾンは，低濃度のN2Oの領域と

良く一致しており，周極渦内のオゾン，N2Oともに低濃

度の空気塊が極渦崩壊後に西進していったものと考えら

れる。Day 150以降では，UKMOの等圧面高度場の解析

を行った結果，オゾン等で見られた波動構造（東西波数

２，周期約半月）とほぼ同様な波動の存在が確認できた。

図30 ILASにより測定されたオゾン混合比の時間－経度断面図
観測緯度帯は，北緯55～65度。
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このことから，この期間のオゾン等に見られる西進構造

は，波動活動にともなう移流によって作られたものと示

唆される。また，Day 150以降，低濃度のオゾンに対応

して高濃度のNO2が見られた。

次に図30に示されている600 Kレベルでの低あるいは

高濃度のオゾンがどこから運ばれてきたかを調べるため

に，各観測ポイントから10日間の後方流跡線解析を行っ

た。用いた気象データはUKMOデータである。これら流

跡線解析結果から，過去10日間の空気塊の平均滞在緯度

（ここではALと定義する）を計算した。その値に対して

オゾン混合比をプロットしたものが図31である。また，

ILASの各観測点でのポテンシャル渦度の値（PVU）は

グレースケールにて示されている。図32はN2Oであるこ

とを除いて図31に同じである。

これらの図から見られる特徴的なことを示す。まず，

N2O混合比は70 PVU以下の空気塊においては，ALに対し

て170 ppbv +/－20 ppbv程度とほぼ一定であるのに対し

て，オゾン混合比はALとよい逆相関にあることが分か

る。このことはこの時期のこの温位におけるトレーサー

フィールドには明瞭な緯度勾配は見られていないのに対

して，オゾンフィールドには明瞭な緯度勾配が見られて

おり，より高緯度域でのオゾンの光化学的破壊反応の進

行を示唆している。なお，70～80 PVU以上の空気塊は

５月後半までILASにより観測され続けた極渦消滅後の

パッチ状の“remnant”に対応している。

（３）まとめ

1997年４月から６月にかけて北半球中高緯度でILASに

より観測されたオゾン濃度の時間－経度断面（温位600

Kレベル）から，大気の波動活動に伴うと考えられる西

進構造が確認された。次にオゾン濃度の低い空気塊がど

こから輸送されてきたかを系統的に調べるために，10日

間の後方流跡線解析を観測されたすべての空気塊につい

て行った。この10日間の平均滞在緯度（AL）の関数と

してオゾン濃度と亜酸化窒素濃度を表した。その結果，

５月以降の極渦起源の空気塊を以外に着目すると，亜酸

化窒素の場合はAL値に依存せず，ほぼ一定の濃度とな

っているのに対して，オゾンの場合はより大きなAL値

ほどオゾン濃度が小さくなっていることが明らかになっ

た。このことから，この時期の600 Kレベルのオゾンの

光化学的破壊は，より高緯度側ほど大きいと言える。今

後，光化学流跡線モデル等を利用して，観測されたオゾ

ン破壊が，どのオゾン破壊サイクルがどの程度寄与した

ことによって再現されるかを調べる。

2.3.2 極渦崩壊時の高緯度域における微量気体成分の

混合

今回の解析では，南半球で極渦が崩壊した1996年11～

12月，および北半球において極渦が崩壊した1997年４～

５月に焦点を絞った。これらの時期のILASのすべての

観測点を，等価緯度（Equivalent Latitude）－温位

（Potential Temperature）の座標に分類し，10日おきに各

微量気体成分についてその二次元分布図を作成した。そ

の結果，南北両半球について，極渦崩壊時にそれぞれ特

徴的な微量成分の極方向への輸送が起こっていることが

明らかとなった。

図33に，ILASによる，1996年11月11日から11月20日ま

での10日間の全南半球観測点を用いた，N2Oの等価緯

度－温位座標プロットを示す。このように，等価緯度を

用いることによって，地理緯度で見るとかなり狭い緯度

帯でしか観測を行えない（11月11日から20日の10日間で

図31 過去10日間の平均滞在緯度に対するオゾン混合比
シンボル色はPV値でスケールされている。

図32 N2O混合比であることを除き図31に同じ
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は南緯71.6度から南緯68.9度）。太陽掩蔽観測センサーデ

ータを用いても，等価緯度で南緯30度以南のほとんど全

緯度帯をカバーしていることが分かる。N2Oの分布で見

ると，黒線で示した極渦の中と外で，明らかにN2O混合

比に大きな差があるのが見て取れる。それが図34の12

月11日から20日の10日間になると，ちょうど12月20日前

後の極渦の崩壊に伴って，極渦内へ極渦外の濃度の高い

気塊が注入されるのが見て取れる。この現象が明瞭に見

える高度はそれぞれの微量気体で異なり，O3: 1000K,

HNO3: 600K, NO2: 1000K, N2O: 800K, CH4: 900K, H2O: 900K,

aerosol: 700Kとなっていることが分かった。これら，極

渦内外の空気塊の混合が明瞭に見える高度が異なるの

は，それぞれの微量気体の濃度が最大となる高度が，そ

れぞれの成分で異なっているためと考えられる。そのお

かげで，それらの高度で極渦が崩壊し，極渦内外の空気

塊の混合が起こる時期の違いを明らかにすることができ

た。つまり，極渦が高い高度から徐々に低い高度に向か

って崩壊していく様子を見て取ることに成功した。

もちろん，これらの微量気体成分の中には，NO2やO3,

HNO3のように，光化学反応の寄与が大きい物質も含ま

れているが，基本的には極渦の崩壊に伴って極渦内外の

気塊の混合する様子が明らかとなった。

2.3.3 化学輸送モデルを用いた極渦崩壊後の亜酸化窒

素の混合過程

（１）背景

図31でも見られる様に，ILASによってポテンシャル

渦度の値（PVU）の大きくかつN2O濃度の低い空気塊が

ALの小さい領域においても観測されている。このこと

は，極渦内にあった空気が極渦崩壊後も周りの空気と直

ちに混合されずに存在している可能性を示唆している。

類似の現象についてEhhalt et al.7) は，南フランス（43～

44oN）夏季に対流圏から成層圏下部にかけて，寿命の長

い物質（N2O，CH4，CFC-11，CFC-12）の気球観測を行い，

成層圏の変動が少ない夏にかかわらず，これらの物質の

濃度が大きく変化することを見いだしている。Hess and

Holton8)とHess9) は，観測された物質濃度の変動の説明と

して，極渦内にあった空気が極渦崩壊とともに一旦はち

ぎれてバラバラになるが，そのちぎれてできた極渦内起

源の小空気塊がその後数ヵ月の間，周りの空気と容易に

混合されず夏の成層圏に“frozen in（凍結）”されると

いう仮説を立て数値計算によってその可能性を示した。

さらにHess10)は，そのような極渦起源の空気塊の極渦崩

壊後の混合過程について，GCMを用いた計算結果の詳

しい解析を行っている。このような研究をもとに本研究

では，ILASによる高緯度の微量成分分布観測が行われ

た1997年について，極渦内起源の空気塊が夏の成層圏で

どのように“frozen in”されているのかを，ILAS の

Version 5.20 N2Oデータとナッジング化学-輸送モデル

（CTM）によるN2Oの分布および変動の計算によって調

べた。

図33 ILASによる1996年11月11日から11月20日までの全南半
球観測点を用いた，N2Oの等価緯度－温位座標プロッ
ト

図中の黒線は，極渦境界位置（inner edge, center, outer edge）

を示す。

図34 ILASによる1996年12月11日から12月20日までの全南半
球観測点を用いた，N2Oの等価緯度－温位座標プロッ
ト
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（２）化学輸送モデル

ILASによって観測された1997年北極渦崩壊後のN2Oの

大きな濃度変動を理解するため，国立環境研究所のオゾ

ン層モデリング研究チームで開発を行った化学輸送モデ

ルによって，N2O分布のシミュレーションを行った。こ

の化学輸送モデルについての詳細は，後に2.4.1項で述べ

るが，東京大学気候システム研究センターと国立環境研

究所で共同開発を行った大気大循環モデルに，国立環境

研究所で開発した大気微量成分の濃度計算モジュールを

結合し，さらに気温と風速のデータをこのモデルに入力

して同化させ，毎日の大気微量成分の濃度分布を計算で

きるようにしたものである。化学計算ルーチンの改良点

は，臭素系物質に関する光化学反応を導入したことと，

N 2Oやフロン，ハロンなどの200nm以下の波長での

Schumann-Runge帯による光解離の効果を考慮に入れた

ことである。Schumann-Runge帯における放射の計算は，

Minschwaner et al.11) のパラメタリゼーションを用いた。

Schumann-Runge帯による光解離の導入により，紫外域

での光解離効果が強化され，対流圏上部から成層圏にか

けて，これらの気体の濃度が上層へ向かって急激に減少

し始める高度がより低くなり，鉛直分布が観測値とよく

合うようになった。このモデルの水平分解能はT42

（2.8o×2.8o）である。

（３）ILASと化学輸送モデルのN2O濃度分布の比較

図35に，ILASと化学輸送モデルの，600 K（高度22～

24 km）の等温位面上におけるN2Oの混合比の時間－経

度断面を示す。1997年４月１日からILAS観測が中止され

るまでの６月30日までの期間について示されている。

ILASの観測緯度は，一番上のパネルで示されている。

CTMの出力は，ILASの観測緯度・経度・時間に関して

線形補間されている。CTMはN2O混合比の値が小さいと

ころでILASに比べて若干大きい混合比を与えるが，図

に示された1997年の北極渦崩壊（1997年５月10日あたり）

前後で，観測とモデルのN2Oの変動・分布はかなりよい

一致を示している。ここでは，ILASデータと化学輸送

モデルの計算値の一致が特によい600Kの温位面上での

N2O分布に関してモデル結果を述べる。なお，図35にお

いて，極渦崩壊後，低濃度N2O空気塊を示す筋がとぎれ

ている部分があるが（６月５日あたり），これは，この

気塊がILASの観測緯度をはずれて南へ一時的に移動し

たためである。

（４）化学輸送モデルによって計算された極渦崩壊後の

低濃度N2O空気塊の混合過程

図36に，化学輸送モデルによって計算されたN2Oの

600 Kの等温位面上の分布を示す。1997年５月１日（極

渦崩壊直前），13日（極渦崩壊直後），22日（低濃度N2O

空気塊がきれいな円形をしていた時期），28日（低濃度

N2O空気塊が極渦崩壊後最初のstretchingを経験している

時）について示してある。また，N2Oとの比較のために，

この温位面上の渦位の分布を下段に示す。北極渦崩壊に

よって0oE付近に起源を発する（図35を参照），半径1,000

～1,500 km程度の丸い形をした極渦内起源の低濃度N2O

空気塊が形成された（図36，５月22日，90oW付近）。５

月下旬までには，極渦内起源の空気塊の渦位は，周囲の

空気の渦位と大差なくなりそのコントラストが失われて

いるのに対して，N2Oの方は，明らかにその濃度コント

ラストを保っている。これは，下部成層圏では渦位のタ

イムスケールが１～３週間なのに対して，N2Oの光化学

タイムスケールが数年であるということに起因する。こ

の低濃度N2O空気塊は北極渦崩壊後の５月中旬から７月

15日まで北極の周りを時計回りに約２周回って北極の中

心に近づき，動きが止まった。その間数回“stretching”

を経験し，その度に周囲との濃度コントラストを弱めて

いった。低濃度N2O空気塊がstretchingを経験する時のこ

の濃度コントラストの弱まりの原因の一つは，温位面に

水平な，等温位面上での混合が起こるためだと考えられ

る。また，このとき空気塊は鉛直方向には西に傾いてお

り，そのうち東風の鉛直シアーによってこの低濃度N2O

空気塊の傾きが大きくなり，ついには引き裂かれて鉛直

方向に周囲の空気との混合が起こり濃度コントラストが

弱められていく効果も，等温位面内の混合に劣らず大き

い（Hess10））。実際，我々の化学輸送モデルによる計算

でも，stretching を経験しているときには，低濃度N2O空

気塊が西に傾いていることが確認された（Akiyoshi12））。

化学輸送モデルの中でも水平方向の混合と共にこのよう

な鉛直方向の混合が起こり，低濃度N2O空気塊の濃度コ

ントラストが弱められていったと思われる。

（５）下部成層圏渦拡散係数の推定

ILASで観測された北極渦崩壊後の0oE起源の低濃度

N2O空気塊は，CTM計算によって，初期の段階では，そ

の形が丸くてきれいな形をしていたことが分かり，また，

この気塊のその後の挙動が追跡できた。そこで，拡散方
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う値を得た。550 K上では，Δt =1.5ヵ月（６月下旬まで

識別可能だという計算結果）により，1.3～2.97×105m2 s-1

となった。これらの値は，極渦崩壊後の下部成層圏の，

プラネタリースケールでの渦拡散係数の値として，妥当

な値である（例えば，Newman et al . 13);  Plumb and

Mahlman14); Haynes and Shuckburgh15)など）。

程式を使って，この空気塊の空間スケールと存続時間か

ら，この気塊のプラネタリースケールでの渦拡散係数を

見積もった。600 K上での初期の低濃度N2O空気塊の半径

Δx = 1000～1500 km，寿命Δt = 2.5ヵ月（７月下旬まで

識別可能だという計算結果）より，1/2 (Δx)2/Δt により

渦拡散係数の値を計算すると，0.77～1.7×105 m2 s-1 とい

図35 600 K等温位面上のN2O体積混合比の時間－経度断面
1997年4月1日から6月30日のデータ及び計算結果。ILASによる観測値（上）と化学輸送モデルによる計算値（下）。ILASの観測緯

度をいちばん上の小パネルで示す。このパネルの中の縦点線は，図36で示される日付を示す。
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（６）まとめ

水平分解能T42の化学輸送モデルを開発し，このモデ

ルによって，ILASで観測された1997年北極渦崩壊後の低

濃度N2O空気塊の挙動を計算した。モデル計算によって，

この空気塊の空間スケールと寿命がわかり，それから，

極渦崩壊後の下部成層圏の渦拡散係数が見積もられた。

このような極渦起源の空気塊の混合は，高緯度を中心に

空間的に密な微量成分の測定を行ったILASと，高分解

能のCTMを併せて用いることで明らかとなった。

2.3.4 中緯度中間圏オゾンの変動観測

つくばミリ波分光計で1996年10月から2000年３月の期

間に測定された夜間ミリ波スペクトルデータの解析を行

い，高度38 ～76 kmのオゾン濃度鉛直分布の時間変動を

求めた（図37）。中間圏オゾンの頻度の高い長期連続観

測はこれまでに例が無く，その時間変動についての知見

は十分ではなかった。解析の結果，観測された高度範囲

では高度によって３つに分けられるオゾンの季節変動を

明瞭に検出した。高度38 ～56 kmまでの上部成層圏・下

部中間圏では年周期のオゾン変動が顕著である。観測さ

れたオゾン濃度は12月に最大，６月に最小となり，これ

らは他の観測結果と良く一致している。

中間圏の高度56 ～68 kmおよび68 ～76 kmでは，それ

ぞれで互いに位相の反転した半年周期変動が観測され

た。このうち68 km以下のオゾン半年周期変動について

は，世界で初めて明瞭に示したものである。68 km以下

の中部中間圏のオゾン濃度は１月および７月に最大とな

り，ほぼ単一のサインカーブで表される。振幅は高度60

kmにおいては年平均値に対して13％であり，これは高

度76 kmでの値（28％）の半分程度と小さい。ここでの

オゾン半年周期変動の原因については，中間圏のオゾン

濃度が基本的には光化学反応によって決まることから，

図37 1996年から2001年にかけてミリ波分光計によって観測されたつくば上空の中間圏オゾンの時間変動
値は年平均値に対する変化（偏差）で示されている。
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に関する化学・輸送・波動プロセスについての理解が十

分でないことを示しており，今後，観測データの充実と

モデルの面からの進展が望まれる。

2.4 オゾン層のモデリング

2.2節と2.3節ではオゾン層の観測結果とその定量的解

釈を述べてきた。この節では，東京大学・気候システム

研究センターと国立環境研究所が共同で開発してきた

CCSR/NIES大気大循環モデルを必要に応じて発展させ，

それらを利用した結果を報告する。2.4.1項ではこれまで

に開発・改良を重ねてきたモデルの概要を説明し，2.4.2

項ではその応用として亜熱帯域のオゾンの観測による変

動を再現するべく行われた数値実験の結果を報告する

（同様に前2.3.3項では中高緯度の亜酸化窒素（N2O）の観

測による変動をモデルで再現した）。特に中緯度のオゾ

ン変動を考える上では，中緯度に隣接する高緯度域や亜

熱帯域からの輸送過程をモデルによって再現することは

重要である。このように観測結果とモデル計算結果の比

較を通じてモデル内の各素過程を高度化し，それらを化

学－気候結合モデルにフィードバックすることは，将来

オゾン層の長期予測精度を高めるためにも重要である。

現状の化学気候結合モデルによるオゾン層の将来予測結

果を2.4.3項で紹介する。

2.4.1 モデルの概要

（１）はじめに

大気微量成分濃度の３次元分布や変動の化学的および

力学的要因を調べるため，化学－輸送モデルの開発が行

われ，それを用いてオゾン層破壊などに関する研究が行

われてきた。これらは，気温と風速の客観解析データを

用いて化学物質の生成・消滅と輸送を計算する，いわゆ

るoff-line計算モデルである。このようなoff-lineとよばれ

るモデルにおいてさえも，例えばオゾン量変化の大気放

射過程へのフィードバックは，現在の大気が示す標準的

なオゾン分布に対しての補正という形で取り入れられて

いる。しかしながら，将来大気におけるオゾン層の変動

などというような，必ずしも現在の大気と微量成分の分

布が同じとは限らないような状況における問題を考察す

るためには，微量成分の放射過程へのフィードバックを

陽に考慮した３次元モデル，その結果として，微量成分

分布と放射過程と力学過程間の結合過程をフルに考慮し

たモデルを構築する必要がある。このようなフルカップ

気温変動の影響が考えられる。これまでに，気温以外の

プロセスが無視できる程度の短時間の観測から，オゾン

と気温に明瞭な逆相関があることが見いだされている。

さらに，中間圏の気温については，高度60 kmでは６K

程度の振幅の半年周期変動が知られており，その位相は

我々の観測したオゾン半年周期変動のそれとほぼ逆転し

ている。そこで，高度60 kmにおけるオゾン濃度と気温

との逆相関の関係式を用いると，６Kの気温変動によっ

てオゾン濃度は年平均値に対して12％変動することが分

かった。これは観測された値（13％）にほぼ一致する。

このことから，中間圏オゾンの半年周期変動は気温変動

の影響を強く受けている可能性が高いと考えられる。一

方で，気温とオゾンの半年変動の位相は完全には一致し

ていないことから，その他のプロセスがオゾン半年周期

変動に影響を及ぼしている可能性が考えられる。なかで

も水蒸気は，中間圏における主要なオゾン破壊過程に関

連するHOxの生成源であり，かつ中間圏において寿命が

長いため輸送による季節変動を示すことが知られてい

る。今後これらの化学・輸送プロセスを含めたモデル研

究と観測されたオゾンの季節変動との比較を行い，変動

メカニズムについての定量的な理解を深めたい。

高度68～76 kmの上部中間圏では，68 km以下と比べて

振幅が大きく位相が逆転したオゾン半年周期変動が見ら

れる。この変動は半年周期の単一サインカーブで良く表

すことができる。以前のSME衛星によるオゾン観測デー

タによると，この高度領域のオゾン季節変動は年変動と

半年変動の組み合わせた形で表されており，我々の結果

とは違いがある。この違いの考え得る原因の一つとして，

SMEの観測がオゾンではなくオゾンの光解離により生成

した励起状態の酸素分子を測定していることによる影響

が考えられる。ミリ波観測はオゾンそのものからの放射

を測定しており，未知の化学反応もしくは放射プロセス

による季節変動が入る余地は少ないと考えられる。一方，

SMEによる観測は間接的であり，化学反応プロセス内で

オゾン以外の季節変動の影響を受ける可能性がある。こ

の食い違いについては，関連する他の分子の観測データ

とあわせた研究が今後必要である。また，この高度領域

でのオゾン半年周期変動のメカニズムについては，これ

までにモデルによる研究から重力波砕波の活動性の季節

変動との関連が示唆されているが，現時点ではこのモデ

ル計算では観測されたオゾンの時間変動を定性的に説明

できない。このことは，中間圏上部におけるオゾン変動
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ルモデルを用いた将来オゾンの変動についての研究は，

これまで化学過程や力学過程を簡略化したモデルによっ

て行われてきた（Austin16); Shindell et al.17)）。このような

実状を鑑みて，本プロジェクトにおいても，これまでに

世界で開発されたものに比べてかなり詳しいフルカップ

ル大循環化学モデルによる将来オゾン層の変動の研究が

行われている。しかしながら，現時点ではその中に，液

滴PSCによる不均一反応過程や臭素系物質によるオゾン

破壊効果は考慮されていない。これらの影響は，ごく最

近になってその大気化学過程に及ぼす重要性が指摘され

はじめている。これらの効果を考慮に入れることによっ

て，これまでのフルカップルモデルを用いた研究によっ

て明らかになりつつあるオゾン層の将来変動予測が，ど

の程度の修正を受けるものか興味深いところである。ま

た，フルカップルモデルでは，気温が実際の値に比べて

低く計算される領域があり，特にモデルの熱帯上部対流

圏や極夜域の低温バイアスは，成層圏における水蒸気の

分布やオゾン破壊率の計算に悪影響を及ぼすという重要

な問題が残されている。

本研究では，将来大気中におけるオゾン層の変化を計

算できるフルカップル大循環化学モデルの開発と，それ

を念頭においた，気温と風の客観解析データを利用しな

がら化学微量成分分布の計算を行う化学輸送モデルの開

発を行った。化学輸送モデルはCCSR/NIES AGCMに光化

学過程を導入し，さらに，気温と風速の客観解析データ

を同化して計算するようにしたもので，このモデルによ

って，現実的な気温と風の下で，化学微量成分の光化学

生成／消滅過程と輸送過程によって生じる毎日の微量成

分の時間空間分布を再現することができるようになる。

まずそれが第一の目標である。その後この気温と風速デ

ータの同化を行わないようにモデルを変更すれば，この

化学輸送モデルの観測事実の再現性によって信頼性があ

る程度保証されたモデルのフルカップル大循環化学モデ

ル版へと比較的容易に移行でき，将来予測に関する信頼

性が増すであろう。

（２）CCSR/NIES大循環化学モデルとナッジング化学輸

送モデルの開発

CCSR/NIES大循環化学モデルは，水平分解能T21

（5.6o×5.6o），地表から約70kｍの高度までを考慮した鉛

直30層CCSR/NIES AGCMに，Ox (O1D + O + O3)，HOx(H +

OH + HO2)，NOx (N + NO + NO2 + NO3 )，Clx (Cl + ClO +

HOCl)，CH2O，CH3O2，CH3OOH，H2O2，HNO3，HNO4，

N2O5，ClONO2，HCl，H2Oと，地表起源のソースガス，

N2O，CH4，CFCl3，CF2Cl2，CH3Cl，CCl4を入れたものであ

る。これらの化学成分の計算にはファミリー法を用いた。

このモデルには不均一反応は導入されていないが，大循

環モデルの中で計算される気温と太陽放射強度を使っ

て，大気微量成分の化学反応定数や光解離係数を計算す

るところが特徴である。また，計算されたオゾン分布に

よって大気の加熱率が計算され，それに基づいてこのモ

デルの成層圏の気温や風速も計算される。つまり，この

化学大循環モデルの中では，気温や風速などの気象場と

化学微量成分分布との，放射過程，輸送過程，光化学反

応過程を通した相互作用が陽に実現されていることにな

る。このモデルによって計算された成層圏の気温，風速，

O3，N2O，CH4，HNO3の分布が，観測された月平均の気

候値とよく合致することが確かめられ，また，NO，NO2，

N2O5などの短寿命物質の日変動もよく再現されているこ

とが確認された。

本プロジェクトでは，モデルにNAT（Nitric Acid

Trihydrate：硝酸三水和物）と氷粒子の生成／消滅およ

びその表面上での不均一反応過程を導入し，極域におけ

るオゾン破壊を計算できるようにした。不均一反応の導

入に伴い，塩素系の構成を変更し，Cl2O2，ClOO，ClNO2，

Cl2を追加した。さらに，地表からのソースガスとして，

CFC113，HCFC22，CH3CCl3を追加した。また，下部成層

圏で起こるオゾンホールをシミュレートするため，この

高度域の鉛直分解能を上げ，鉛直34層モデルとした。

これらの大循環化学モデルの開発とは別に，化学輸送

モデルの開発も行った。化学輸送モデルにおいては，モ

デルの大気微量成分分布の計算結果が日々の微量成分観

測結果と３次元的に合致することが要求されるので，よ

り高い空間分解能，より詳しい光化学反応を導入するこ

とが望ましい。そこで，水平分解能がT21（5.6o×5.6o）

のモデルの他に，高空間分解能のT42（2.8o×2.8o）モデ

ルを開発した。この高空間分解能モデルによって，極渦

周辺の複雑な物質輸送のシミュレーションが可能になっ

た。また，特に，臭素は塩素に比べて大気中の濃度は小

さいが，オゾンの多い下部成層圏においても活性種の形

で存在する割合が大きい。その結果，ClOxやHOxとの相

互の反応によって新たなオゾン破壊サイクルを形成する

ため，臭素系の反応の影響は相乗的なものとなる可能性

がある。そこで，１次元光化学－放射結合モデル系で開



― 36 ―

発した臭素系物質を含む気相光化学反応スキーム，およ

びケンブリッジ大学において開発された不均一反応スキ

ーム（Sessler et al.18)）を導入した。不均一反応は全部で

13種類考慮されているが，そのうち，N2O + H2O，

ClONO2 + H2O，ClONO2 + HCl，HOCl + HCl，BrONO2 +

H2O，HOBr + HClが重要な反応である。不均一反応の場

となるPSCs（Polar Stratospheric Clouds：極成層圏雲）は，

STS （Supercooled Ternary Solution：H2SO4/HNO3/H2Oから

なる液滴のPSCs），NAT，および氷を考えた。

また，化学輸送モデルでは，N2Oやフロン，ハロンな

どの200nm以下の波長でのSchumann-Runge帯による光解

離の効果を考慮に入れた。Schumann-Runge帯における

放射の計算は，Minschwaner et al.19) のパラメタリゼーシ

ョンを用いた。Schumann-Runge帯による光解離の導入

により，紫外域での光解離効果が強化され，対流圏上部

から成層圏にかけて，これらの気体の濃度が上層へ向か

って急激に減少し始める高度がより低くなり，鉛直分布

が観測値とよく合うようになった。

大循環化学モデルを，実際の気象データを用いて走ら

せる化学輸送モデルにするために，気象データの同化を

行うモジュールを大循環化学モデルに結合した。気象デ

ータの同化はナッジングという簡便法を用いて行った。

ナッジングは，モデルのu（東西風速），v（南北風速），

T（気温）を気象データ（NCEP/NCAR再解析データや

ECMWF再解析データ）のこれらの値に緩和時間１日で

近づけることによって行った。すなわち，

dx/dt = ‐( x‐xobs ) / t

ここで， x = u, v, T, t = １日，xはモデルの値，xobsは，

再解析データの値である。計算では，ナッジングのタイ

ムスケールを１日とおいたが，このタイムスケールを用

いると，オゾン全量をはじめ，日々の微量成分分布がよ

く再現され，かつ，気温や風速場のもともとのデータ値

との違いが小さい状態がモデル内で実現された。また，

ナッジングは，６時間ごとの再解析データをモデルのタ

イムステップに時間に関して線形内挿し，その内挿され

た値について行った。

2.4.2 亜熱帯域のオゾン変動

（１）背景

中緯度のオゾン変動は，中緯度での光化学反応による

オゾン破壊の他に，極域でオゾン破壊を生じた空気の中

緯度への輸送および混合や，熱帯域，亜熱帯域からの空

気の混合の影響も受ける。Gabriel and Schmitz20)や

Kinnersley and Tung21)は，北半球中緯度の経度平均した

オゾン全量の年々変動は，QBO（Quasi Biannual

Oscillation：赤道大気準２年振動）による循環や，下部

成層圏における大気波動によって引き起こされる混合や

水平方向の移流の影響を受けることを示した。熱帯と中

緯度の間には，オゾン濃度の急勾配があり，中緯度のオ

ゾン変動が熱帯域空気との混合による影響を受けること

は容易に想像できる。ここでは，中緯度のオゾントレン

ドに影響を及ぼす亜熱帯域のオゾン変動について述べ

る。

熱帯域のオゾン変動については季節変動成分が卓越し

ており，オゾン全量の最大は９月に起こり，最小は１月

に起こることが分かっている。QBO成分，ENSO成分も

年々変動に及ぼす影響が大きいことが分かっている。こ

れに対して，熱帯と中緯度帯の境目に位置する亜熱帯域

のオゾン変動に関する研究は少ない。亜熱帯域のオゾン

変動に関しては，熱帯のオゾン変動にほぼ連動するであ

ろうとも思われるが，一方で，この領域はオゾン全量の

緯度勾配が急な領域であり，ほんの少しのオゾン全量の

空間パターンの移動が，ある地点の大きなオゾン変動に

なり得る。したがって，大気の大循環や波動などのちょ

っとした変化の影響を受けやすい領域と言える。

（２）化学輸送モデルによる1996年と1997年のオゾン分

布の計算

亜熱帯域のオゾンがどのようなメカニズムで年々変動

するのかを調べるため，開発した水平分解能T21（5.6o×

5.6o）のナッジング化学輸送モデルとECMWFデータを用

いて，1996年と1997年についてのオゾンのグローバル分

布の計算を行った。図38は，1996年12月から1997年２月

までの３ヵ月平均のEP-TOMSのオゾン全量分布（左）

と同じ期間の化学輸送モデルによる計算値（右）である。

同様に，図39は1997年12月から1998年２月までの３ヵ月

平均のEP-TOMSのオゾン全量分布と化学輸送モデルの

計算値である。どちらの年も化学輸送モデルは，EP-

TOMSの観測結果を良く再現していることが分かる。す

なわち，北半球の高緯度のオゾン全量最大値とその場所，

経度方向の等値線のうねり具合，緯度勾配など，特に，

北半球でよい一致を示している。亜熱帯西太平洋域のオ

ゾン全量極小域が，1996年は台湾から日本の南部にかけ

て位置しているのに対して，1997年は赤道東太平洋に移
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動していることも，化学輸送モデルの計算で良く再現さ

れている。この２年間の亜熱帯オゾン極小域の位置の違

いが，亜熱帯西太平洋域の冬季のオゾン全量の，この２

年間の変動を引き起こしていることが分かる。また，こ

のようなオゾン極小位置の年々変動は，QBOやENSOの

影響を受けているであろうと推測できる。

1996年と1997年の２年間ではあるが，亜熱帯域のオゾ

ンの年々変動が化学輸送モデルで再現されたので，今後

は，90年代初めから現在までのモデルの長期計算を行っ

てその期間のオゾン分布を計算し，観測結果と比較し，

同時にオゾン輸送量やその時の力学場などを詳しく解析

することによって，亜熱帯域のオゾンの年々変動とその

中緯度への影響を明らかにしていく。

2.4.3 化学気候モデルとCO2漸増実験

まずCCSR/NIES AGCMを用いた成層圏オゾン濃度分布

の再現実験の例について述べる。図40（ａ）に1990～

1994年の５年間に人工衛星（Nimbus 7およびMeteor 3）

に搭載されたTOMSによって観測されたオゾン全量の平

均値を経度平均することで得られたオゾン全量の時間－

緯度断面を示す。図40（ｂ）には1990年代前半の化学物

質濃度を境界条件としてCCSR/NIES AGCMを用いてアン

サンブル実験を行った結果の平均値を，実測データと比

較する形で時間－緯度断面として示す。両図の比較から

分かる様に，CCSR/NIES AGCMの数値実験結果はほぼ全

ての緯度帯で，経度平均した実測のオゾン全量の季節進

行をほぼ再現していることが分かる。北半球高緯度では

４月ごろに420DU（DUはドブソン単位。単位面積当た

りの垂直空間柱にあるオゾンの総量を表す単位）程度の

極大値をとった後，９月から10月に向かって減少し

280DU程度の極小値をとる，と言う実測の季節変動の振

る舞いをモデルは良く再現している。また緯度方向に見

ても，年間を通じて北緯60度付近がオゾン全量の大きな

緯度帯となっていることをTOMSの観測データは物語っ

図39 EP-TOMSによるオゾン全量の観測値の1997年12月～1998年2月の平均値（左）と化学輸送モデルによる計算結果（右）

図38 EP-TOMSによるオゾン全量の観測値の1996年12月～1997年２月の平均値（左）と化学輸送モデルによる計算結果（右）
縦軸は緯度，横軸は経度を表す。図中の数値の単位はDU（ドブソンユニット）。
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主に次の二つの問題に分けて考えることができる。つま

り，（１）モデル大気中の南極域でオゾン破壊の可能な

期間が実際に比べて持続し過ぎること，（２）南極オゾ

ンホール形成初期（８月，９月）におけるオゾン破壊率

が実際に比べて小さいこと，である。（１）に関しては，

多くの中層大気モデルに共通な問題である，持続し過ぎ

る極渦の影響を受けており（Pawson et al.22)），水平高分

解能化や非地形性重力波抵抗のパラメタリゼーションを

導入する等の解決策が提案されている（McLandress23)）。

現在CCSR/NIES AGCMにも非地形成重力波抵抗パラメタ

リゼーションの導入を進めつつある。（２）に関しては，

モデル中の光解離率の計算において大気の球面効果を考

慮していないために，特に９月の南極域などの薄暮時に

おいて計算される光解離率が過小評価されてしまうこと

が原因の一つと考えられる。球面効果を考慮した光解離

率の計算をテストしたところ，確かに９月のオゾン破壊

率は大きくなり，南極オゾンホールの開始時期は早まる，

という結果を得た。（１）の解決と合わせて，よりもっ

ともらしい南極オゾンホールの再現を目指していきた

い。南半球中緯度でのオゾン全量に関して，TOMSデー

タに現れている夏季～秋季（３月ごろ）にかけて最小値

をとり春季（10月上旬）に最大値をとる，と言った季節

変動を数値実験で再現している。しかしながら，オゾン

全量の絶対値，特に春季の最大値，をモデルが過大評価

してしまう傾向にあることが分かった。南半球に見られ

る観測値とモデル実験値との相違は，今後のモデルの改

良における検討課題である。

数値実験に用いているCCSR/NIES AGCMは先に述べた

様に，成層圏での化学過程を陽に含み，化学・放射・力

学過程がお互いに結合しているのが特徴である（これま

でに行われているCO2増加数値実験では，化学過程が簡

略化されすぎている，オゾンの輸送が気温場の変動と結

合されていない，など色々な問題点が含まれている場合

もあった（例えば，Shindell et al.24)）。CO2増加の影響とし

ては，オゾンの減少量の絶対値のみならず，年々変動の

変動幅への影響やSST（Sea Surface Temperature：海面水

温）との関連などを調べる必要がある。そのため，現在

CCSR/NIES AGCMを用いて，CO2濃度・SST・ハロゲン化

合物，N2O，CH4の濃度などの条件を変えたコントロー

ル実験を行っている。

ここではCCSR/NIES AGCMを用いて行った南極オゾン

ホールの推移に関する数値実験の結果について述べる。

ているが，モデル計算結果もその特徴をよく再現してい

る。北緯30度から南緯30度の熱帯域に関しても，TOMS

データに見られた冬半球でオゾン全量が極小となる極小

値の南北移動の様子がモデル計算結果においても同じ様

に認められる。南半球の高緯度に関して，オゾン全量の

最低値が140DU程度となる様な大規模なオゾン減少を

CCSR/NIES AGCMの数値実験結果は示している。この値

はTOMSによる観測で示されている最低値（150DU）と

良く対応している。ただ，実測のオゾン全量の最低値が

９月下旬から10月上旬に観測されているのに対し，モデ

ル計算ではその時期が１ヵ月ほど遅れた10月下旬から11

月上旬となっていることが分かる。また，南極域での大

規模なオゾン破壊の影響はTOMSの観測結果では12月上

旬には認められなくなっているが，モデル計算結果では

翌年の１月中旬まで続いており，モデル計算の結果は回

復に要する期間がやや長い傾向にある。これらの問題は，

図40 経度平均オゾン全量の時間－緯度断面

（ａ）TOMSによる５年間 (1990年～1994年 )の平均値。

TOMSの極夜域は空白になっている。

（ｂ）CCSR/NIES AGCMを用いて行ったアンサンブル実験

の平均値。数値計算に用いた化学物質の境界条件として

は1990年代初期の値を与えている。図中のコンター間隔

は20DU。
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ぞれ５年の移動平均を取ったものである。赤の実線で示

した南極オゾンホールが起こる典型的な期間でのオゾン

全量の計算結果は，1986年から2000年にかけて，年々の

変動はあるものの全体としては減少傾向を示しており，

この期間の実測のオゾン全量の推移とほぼ対応するもの

となっている。また2000年以降のオゾン全量の推移に関

しては，モデル計算されたオゾン全量はそれまでの減少

傾向が止まり，2000年から2015年頃まではむしろ一定状

況で推移しており，さらにその後はほぼ単調な回復傾向

になることを示している。またオゾンホールの目安であ

る220DU以上にまで回復する時期は，年々変動を別にす

れば，2030年代半ばと予想される。一方，青の実線で示

したCO2の増加やSSTの変化を考慮せずに行った数値実

験でのオゾン全量の変化の様子は，CO2やSSTの変化を

考慮した赤線で示した結果と基本的にはほぼ同じ振る舞

いをしている。このことは，図41（ｂ）に示した75oS以

南で平均した60hPaの気温の時系列からも分かる様に，

CO2の増加やSSTの変化を考慮に入れた数値実験（赤線）

と考慮に入れない場合（青線）との間で気温変動傾向に

関してほとんど違いが認められないことに対応してい

る。すなわち，オゾンホール内でのオゾン分解に重要な

役割を果たすPSCの生成量やPSC上での不均一反応の確

率は気温に依存するが，その気温がCO2やSSTの変化に

鈍感な状況にある。その結果，オゾン全量はハロゲン濃

度に最も強く影響され，CO2やSSTの変化にほとんど依

存しない結果となったものと推定できる。

図42は，図41（ａ）に示した南極域におけるオゾン

全量経年変化の特徴的な年代における，オゾン全量の水

平面図である。高緯度でのオゾン全量の非常に小さい領

域が2000～2004年にかけて拡大し，その後オゾン全量最

図41（ａ）は，CCSR/NIES AGCMで大規模なオゾン破壊

が現れる10月20日～11月10日の期間における75｡S以南の

オゾン全量の平均値の時系列を示した図である。図中，

赤の細い実線はハロゲン化合物，N2O，CH4の濃度変化

に加え，CO2濃度の増加やSSTの変化も含めてモデル計

算を行った結果である。一方，青の細い実線は，比較の

ためCO2濃度およびSSTを固定した条件下でハロゲン化

合物，N2O，CH4の濃度変化のみを考慮してモデル計算

を行った結果である。また赤および青の太い実線はそれ

図41 南緯75度以南の10月20日～11月10日で平均した（ａ）
オゾン全量および（ｂ）60hPaでの気温の経年変化
細線は各年の値，太線は５年の移動平均を取ったもの。

赤線はハロゲン濃度，CO2濃度，海面水温の全てを変化さ

せたもの。青線はハロゲン濃度の変化のみ考慮した場合

の数値実験結果。

～� ～� ～� ～�

図42 GSF実験で計算された，10月20日～11月10日で平均した南半球オゾン全量水平面図
左から1986～1990年，2000～2004年，2020～2024年，2040～2044年の各５年間の平均。

（ａ）

（ｂ）
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ozone, aerosol and temperature vertical profiles during 1988-2001 over Tsukuba with NIES Lidar, 日本気象学会, 札幌, 2002.10

池内和泉，古橋規尊，福井康雄，水野　亮，Lukaynov A.，中根英昭，秋吉英治：渦位予報システムおよび一酸化塩素
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