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［要旨］ ILASおよびILAS-IIデータから、各々、1997年の北極および2003年の南極におけるオゾ

ン層破壊過程とそれに関連する化学・力学過程の定量解析を行った。ILASについては、サブテー

マ１で開発・改良された気体・エアロゾル同時推定法に基づくバージョン７を用いた北極塩素化

合物の時間発展について世界で初めてその詳細な連続測定結果を示した。ILAS-IIについてはまず、

測定データの信頼性を確認するための検証解析を行い、個々の化学種の信頼性を客観的に評価し

た。データの信頼性をふまえた上で、南極極渦内での低温下において、高頻度の極成層圏雲(PSC)

の発生と、引き続く、硝酸の除去過程(脱窒もしくは脱硝)、そしてそれらを引き金とした、大規

模なオゾン破壊が起こっていたことを明らかにした。これら個々の化学過程を定量的に把握する

ことに成功したことは特筆に値する。さらに、大気トレーサーの測定から、極域成層圏における

大気の下降速度を定量的に見積もった。 

 

［キーワード］成層圏オゾン、ILAS、ILAS-II、極成層圏雲、子午面循環 

 

１．はじめに 

 成層圏オゾン層監視とオゾン破壊過程解明のため、衛星からのオゾン層観測は国際的に重点的

取り組みがなされてきた。環境省では、極域オゾンとオゾン破壊関連微量成分の観測を目的とし

て改良型大気周縁赤外分光計、ILASおよびILAS-IIの開発と観測を行ってきた。1996年８月には地

球観測衛星ADEOS(和名みどり)衛星にILASが、2002年12月にはADEOS-II(みどり２号)衛星に

ILAS-IIがそれぞれ搭載されて打ち上げられ、観測に成功した。衛星の故障による観測中止があり、

共に観測期間は約８ヶ月と短命ではあったが、他に類を見ない多様な化学種の同時観測に成功し、

我が国独自のデータから極域成層圏オゾンの研究成果が数多く報告された実績は特筆に値する。
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本サブテーマでは、ILAS/ILAS-IIのデータを科学的に活用し、極域成層圏オゾン破壊過程につい

ての新たな知見を集積することを目標としている。 

 初年度である平成16年度(2004年度)においては、ILAS-IIで観測されたデータを科学的利用に供

するために、多角的な解析によってデータ質の検証を行い、多くの化学種の信頼性を確認するこ

とができた。２年目ではこのようにしてデータ質の確立されたバージョン1.4データを用いて、

2003年南極における様々な成層圏化学・力学過程の定量解析を実施した。引き続き、３年目でも

それら定量解析を実施した。また、サブテーマ１で開発・改良してきたILASバージョン７データ

を利用して、1997年北極において塩素化合物の連続的な時間発展を、世界で初めて明らかにした。 

 これらの成果の一部は国際的認知度の高い学術雑誌J. Geophys. Res.(JGR)の特集号としても公

表された。 

 

２．研究目的 

 南極オゾンホールで知られるように、極域成層圏では冬期間の低温化と極渦の発達→極成層圏

雲（PSC）の発生→PSC表面上での不均一反応による塩素化合物の活性化とPSCの重力落下による硝

酸の除去(脱窒・脱硝)→太陽光が得られる春季に大規模なオゾン破壊、といった一連の化学・力

学過程が生じると考えられている。このような過程については、航空機・気球観測による直接測

定や、衛星・地上からのリモートセンシングによって、過去十数年の間に飛躍的に理解が進んだ

が、それにも関わらず、依然として化学的オゾン破壊の定量的な理解には問題が残っている。例

えば、ラグランジュ的手法による解析結果で得られたオゾン破壊量の、モデルの計算結果との不

一致が指摘されており1)、多くのモデルでは活性塩素の量が過小評価になっていることが知られて

いる2)。最近では、モデルに利用されている臭素の量が少ないために、オゾン破壊量を過小評価し

ているのではないか、ということも議論され始め、寿命の非常に短い臭素化合物の成層圏への侵

入の重要性も指摘され始めている3)。さらに、そのような臭素化合物の発生量の変化は、地球温暖

化・気候変動と関連し得る可能性についても指摘されている。いずれにせよ、未だ我々の成層圏

化学に対する理解が不十分であることを示している。 

 さらにもう一つの大きな問題は成層圏の大気循環に対する理解の不足である。これまで中層大

気における子午面循環は，直接的な観測が困難なため，精密な放射計算にもとづく熱収支あるい

は大気波動にともなう運動量収支から間接的に求められてきた。これに対し、衛星観測にもとづ

く寿命の長い大気微量成分の分布から鉛直流の見積もりは、直接的な情報をもたらす4),5)。 

 本サブテーマでは、高緯度域の連続的な観測に成功したILAS/ILAS-IIの最新バージョンのデー

タを用いて，オゾン破壊の定量化およびその破壊過程に関わる化学・力学過程の定量解析を実施

し、オゾン破壊に関する理解を深めるための新たな知見の集積を目的とする。 

 

３．研究方法 

 基本的に衛星観測データを利用する場合、そのデータ質の定量的評価は避けて通れない。前A-10

推進費課題において、ILASのバージョン5.2から6.1までのデータ質評価を終え、それらは国際的

認知度の高い学術雑誌に掲載済みのところである。また、ILAS-IIのバージョン1.4についても、

主要ないくつかの化学種について、データ質の評価がこの課題の前半で実施され、それらは先述

のJGR特集号の一部として公表されたところである。さらに、サブテーマ１の結果をふまえ、更な 
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る進化を遂げたILASのバージョン７を一部の解析では利用している。以下、多くの研究成果(８．

誌上発表参照)の中から、５つの定量解析結果についてその方法、結果、考察を述べる。なお、

ILAS-IIバージョン1.4データ質評価についての報告は紙面の制約から平成16年度の報告書に譲る

こととする。 

 なお、ILAS-IIは、南北両半球の高緯度成層圏(北緯53.9-71.1度, 南緯63.6-88.0度)において、

微量気体およびエアロゾルを、南北両半球それぞれ1日14回の頻度で2003年4月から10月まで連続

的に観測した。以下の科学解析で利用するデータはオゾン、硝酸、亜酸化窒素、メタン、そして

波長780 nmでのエアロゾル消散係数である。一方、ILASは同じ緯度範囲を1996年11月から1997年6

月まで連続観測した。主要な塩素化合物の一つである硝酸塩素(ClONO2)のデータについては、

ILAS-IIでは未だ未検証であるため、データ質検証を終えたILASデータについてのみ利用した。 

 

(１) 南極オゾンホール(オゾン破壊量)の高度毎の定量化 

 オゾン破壊がまだ進行する前の冬の始まりの期間において、オゾンと大気力学トレーサーであ

る亜酸化窒素との相関をとる。一般にこのような相関は考えている数ヶ月間の間ではほぼ不変で

あるため、見たい化学種(この場合オゾン)に化学的な変化が生じた場合には、相関関係からの逸

図１ 2003年南極極渦内におけるオゾンと亜酸化窒素の相関関係。a）6月11日から20日、b）8月1日から10日、c）9月11

日から20日、d）10月11日から19日。図中の曲線（実線）は、期間aにおける4次の多項式フィッティングを示す。点線は、

その不確定領域を示す。 
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脱として定量化出来る。これを、トレーサー相関関係法と呼ぶ。図１aは、2003年6月11日から20

日にかけての、南極極渦内でのオゾンと亜酸化窒素の相関関係を示す。この時期では、極渦域に

太陽光は殆ど当たらないため、化学的なオゾン破壊がまだ進む前の状態であり、この時期の相関

関係を定量のための基準とした。図中には、以下の４次の多項式でフィッティングした曲線が示

されている。 

 

[O3] = 1.81×10-9×[N2O]
4 - 8.4×10-7×[N2O]

3 + 6.43×10-5×[N2O]
2 - 1.72×[N2O] + 3.12 

 

ここで、[O3]、[N2O]は各々オゾンと亜酸化窒素の混合比を示す。単位は各々ppmvとppbvである。

この基準曲線は、図１bからdにも示されている。各亜酸化窒素濃度において、基準曲線から求め

らるオゾン濃度が、化学破壊を受けていないオゾン濃度を与える。詳細は次節以降で述べるが、

この基準オゾン濃度と実際のオゾン濃度との差が求めたいオゾン破壊濃度に相当する。これを、6

月の中旬から、10月の中旬まで、10日毎に、相関関係の変化を解析した。代表として、図１ｂは8

月1日から10日、１ｃは9月11日から20日、そして１ｄは10月11日から19日の相関関係を示す。 

 次に、高度毎のオゾン破壊量の定量化について説明する。亜酸化窒素の高度分布は、高度とと

もに濃度が減少するので、図１の横軸は、高さの関数として見る事も可能である。つまり、より

濃度が低い方が、より高い高度に相当する。おおよそ、150 ppbvが高度15-17 kmに相当し、25 ppbv

が高度21-22 kmに相当する。それら2つの高度に焦点を当てて、6月から10月までのオゾン濃度の

変化を解析した。さらに、オゾン濃度の変化を一日平均し、前日との差分を取ることで、１日当

たりのオゾン変化率を算出した。 

 

(２) 南極成層圏雲(PSC)の発生頻度 

 観測された波長780 nmでのエアロゾル消散係数はPSC総量の良い指標である。また、同時観測さ

れた硝酸と水蒸気データを使用することで、PSC発生時の周囲の大気の熱力学的環境を推定できる。

この解析では、南極で得られた合計2643個のプロファイルを使用した。ILAS-IIの観測地点におけ

るPSC出現頻度を求め、硝酸三水和物(Nitric Acid Trihydrate; NAT)の存在温度(以後「TNAT」と

表す)との間の関係を定量的に評価した。なお、気象データにはILAS-IIリトリーバルでも使用さ

れている英国気象局の成層圏解析データを使用した。 

 PSC判定の手法は以下の通りである。まず、2003年4月から10月までの消散係数データのうち、

気温が200 K以上のデータについて、10日間毎に観測高度別の平均値と標準偏差値を算出した。次

に、平均値に標準偏差を５倍して加算し、その値を各期間の各高度におけるPSC判定の閾値とした。

用いたデータは極渦内のデータのみである。次にILAS-IIの観測地点におけるTNAT を、Hanson and 

Mauersberger6)の実験式を用いて算出した。 

 PSC発生の解析にあたり、下記のように3種類の確率を定めた。まず、PSCの観測確率PPSC(％)は

次式のように定義した。 

100(%)
.

×=
Obs

PSC
PSC N

N
P  

ここで、NObs はILAS-IIによる全観測データ数、NPSC はPSCと判定したデータ数である。次に、PPSC(％)
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と同様に、ILAS-II観測地点での気温がTNAT よりも低くなる確率PT(NAT)(％)を、TNAT よりも大気温度

が低い観測データ数 (NT(NAT))を全観測データ数で除した値(×100)と定義した。これらの値を極渦

内の全ILAS-II観測地点において、10日間単位で観測高度別に算出した。 

 

(３) 南極成層圏の硝酸とエアロゾル消散係数の短時間変動 

 極渦内での気相硝酸は、PSCへの取り込みによる可逆的(一時的)な消失とPSCの重力落下を伴う

不可逆的な消失がある。ここでは前者をテンポラル脱窒、後者をパーマネント脱窒と呼ぶ。パー

マネント脱窒により、その大気中から硝酸が失われる場合、直接オゾン破壊に関わる一酸化塩素

(ClO)の不活性化過程を弱めることになる。この不活性化過程とは、硝酸の光解離により生じる二

酸化窒素(NO2)がClOと反応して、オゾンを破壊しない準安定な硝酸塩素(ClONO2)に変換される作用

のことである。従って、大規模なパーマネント脱窒がほぼ毎年見られる南極では、より大規模な

オゾン破壊を長期化させるものと考えられている。 

 しかしながら、どの様な時期に如何なる機構でパーマネント脱窒を引き起こすような巨大な粒

子が生成されるか、など基本的な問題に関しても不明な点が多い。北極での航空機観測からは、

直径が10から20ミクロンにも及ぶ粒子が存在していたという観測的事実がある7)。南極においても、

大粒子の直接観測があるが8)、ごく限られた観測ゆえ、広く認知されるには至っていない。いずれ

にせよ、このようなパーマネント脱窒を引き起こす巨大粒子は、硝酸三水和物(Nitric Acid 

Trihydrate; NAT)であると考えられているが、その生成メカニズムについては、多くのディベー

トが残されたままである9)。 

 本研究ではILAS-IIのバージョン1.4データを利用して、気相硝酸とエアロゾル消散係数の数日

以内の時間スケールでの変化を調べた。これにより、どのような組成、粒径のPSCが存在している

のかを明らかにすることが出来ると期待される。 

 手法としては、まず空気塊の流跡線解析を用いてILAS-IIの各高度の観測位置(これを測定１と

する)から順方向に他のILAS-IIの観測位置(これを測定２とする)を探す、いわゆるマッチ手法を

利用して測定ペアを抽出した。用いた気象データは、ヨーロッパ中期予報センター(ECMWF)のオペ

レーショナル解析データである(緯度・経度間隔は各々2.5度)。次に、測定２から今度は逆方向に

流跡線解析を実施し、確実に測定１へ戻ったもののみを解析に利用した。これによって、マッチ

ペアの信頼性を高めることが出来る。これらのマッチペアの始点および終点での硝酸およびエア

ロゾル消散係数の各々の差分(終点での硝酸濃度 - 始点での硝酸濃度)および比(終点でのエアロ

ゾル消散係数/始点でのエアロゾル消散係数)を計算した。 

 

(４) 北極成層圏の塩素化合物の時間発展 

 化学的オゾン破壊に対する定量的理解のためには、オゾンを破壊する活性塩素の発生・消滅過

程の理解が不可欠である。そのために無機塩素化学種の分配、活性化、不活性化に対する総合的

な観測が望まれている。中でも塩酸（HCl）と共に重要な塩素リザボアの一つである硝酸塩素（ク

ロリンナイトレイト：ClONO2）は観測例が少なく、その挙動はまだ不明な点が多い。ILASのアルゴ

リズム開発グループは、バージョン6.1で赤外スペクトルからClONO2の導出に成功し、さらにPSC

との同時導出にも成功し気体微量成分の観測精度が大幅に向上した。本研究ではPSCイベントの抽

出をHayashida et al.10)の方法で行った。また、ILASはN2Oを観測しているので, Woodbridge et 
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al.11)で求められたN2O-Clyの関係式を用い、全塩素量の増加率を年2.8％と仮定して1997年の 無機

塩素量(Cly)を推定し、ClONO2/Clyの分配比を求めた。このようにしてPSCやN2O,HNO3, NO2とClONO2

の同時観測データを複合的に利用して、ClONO2/Clyの変動要因を解析した。さらに、ILASの観測時

間との差が12時間以内に観測地点300 km以内で観測されたHALOEのHCl観測データを抽出し、ClONO2

との比較を行った。 

 

(５) 南半球高緯度域の中層大気子午面循環 

 子午面循環による輸送過程，中でも鉛直流にともなう輸送過程は，孤立性が高く水平の混合が

抑制されていると考えられている極渦内において重要であり，オゾンホールの形成・消滅過程に

も大きな影響を及ぼしている。ところが，子午面循環は直接的な観測が困難なため，精密な放射

計算にもとづく熱収支あるいは大気波動にともなう運動量収支から間接的に求められてきた。こ

こではSchoeberl et al.4)やKawamoto and Shiotani5)らが用いたような，寿命の長い大気微量成分

の分布から鉛直流を直接的に見積もる方法をILAS, ILAS-IIのメタンデータに適用して，1年を通

してみた鉛直流変動の動態について調べた。 

 ILAS，ILAS-IIのデータは観測された年が異なるものの，観測時期(季節)が相補的であるので，

これら2つのデータを組み合わせることにより，ほぼ1年のサイクルを通してその特長を調べるこ

とが可能である。ILAS，ILAS-IIの観測緯度は少しずつ変化するが，おおよそ極域の状況を代表し

ていると考えてよい．また子午面断面の分布を見るため，補助的にUARS/HALOEのメタンデータも

用いた。ILASデータが時間的に連続に存在する特徴を生かして，すでにKawamoto et al.12)は南半

球冬季の10日程度の時間スケールを持った変動が同じ周期性を持った大気波動活動性と密接に関

連していることを明らかにしている。ここではさらに，ILAS，ILAS-IIデータを組み合わせて使う

ことで，南半球冬季を中心としたメタン分布をより長い時間スケールで把握することを試みた。 

 さらに，特に化学過程の影響について評価するため，米国大気科学研究所(NCAR)が提供する

Whole- Atmosphere Community Climate Model (WACCM)のシミュレーション結果を解析した。この

モデルは，地表から熱圏高度までを含むもので，力学場だけでなく，大気微量成分の時間空間分

布も計算されている。ここでは，http://waccm.acd.ucar.edu/ から公開されている月平均データ

にもとづき，メタン分布に関連していると考えられる大気微量成分に関わる解析をおこなった。 
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４．結果・考察 

(１) 南極オゾンホール(オゾン破壊量)の高度毎の定量化 

 初めに、オゾンホールの季節進行について大雑把にその特徴を述べる。図１aは6月11日から20

日、１bは8月1日から10日、１cは9月11日から20日、１dは10月11日から19日の期間である。6月で

は、極渦内に殆ど太陽光が当たらない極夜の時期であるため、そこでのオゾンと亜酸化窒素の相

関を、オゾン破壊を受ける前の基準相関としている。図中の点線の不確定領域から分かるように、

非常にコンパクトな関係を持つことが分かる。亜酸化窒素が100 ppb以下の領域でオゾンはおよそ

3 ppmvとなっている。オゾンの破壊は8月から見られはじめており、この時期では、多少の太陽光

が得られる時期に相当する。破壊の規模はおおよそ0.5 ppmv程度に留まっている。また、9月では

極渦内のかなりの地域で太陽光が得られるようになり、破壊規模もかなり進行してるのが分かる。

ここで特徴的なのは、このような破壊規模

に非一様性が見られることである。図に示

してないが、これについてさらに解析を進

めたところ、各空気塊の日照履歴とオゾン

破壊には非常によい関係があり、より光を

受けた空気塊で、破壊が大きくなっている

ことを確認した。最後に10月では、特に亜

酸化窒素が150 ppbv付近で、オゾンはほぼ

ゼロとなっています。また、亜酸化窒素が

50から250 ppbvの広い濃度範囲(高度にし

て、およそ15-20 km)でオゾンが0.3 ppmv

程度以下になっている。これは、ほぼ3 ppmv

のオゾンが破壊されたことに相当する。 

 次に、研究方法で述べた２つの高度範囲

における、オゾン濃度自体の変化と1日当

たりのオゾン変化率の時間変化について

詳しく見てゆく。先述の通り、亜酸化窒素

は高さとともに濃度が低くなることから、

150 ppbvがおよそ15-17 km(温位430-470 K)

に相当する。一方、20-30 ppbvでおよそ

21-22 km(温位520-560 K)に相当する。図

２の上パネルに見られるように、高度15-17 kmでは、9月の終わりにほぼオゾン破壊が完了し、そ

れ以降も観測が不慮の衛星事故で停止する10月後半まで、0.3 ppmv程度の低濃度が維持され続け

ているのが分かる。一方、下パネルの高度21-22 kmでは、オゾン濃度自体は10月でも1 ppmv程度

残っているが、9月後半のオゾン変化率(破壊速度)は、最大で1日当たり90 ppbvつまり0.1 ppmvに

迫る値に達した。これは過去に報告された値とも概ねよい一致を示しており、この位の破壊速度

が観測的にも最大値であると考えられる。 

 

 

図２ 2003年6月から10月にかけての極渦内日平均オゾンの変化

(点線、右軸)とその日平均オゾンの先日との差分から見積もった

1日当たりのオゾン変化率(実線、左軸)。上が温位430-470 K(高

度15-17 kmに相当)、下が温位520-560 K(高度21-22 kmに相当)。
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(２) 南極成層圏雲(PSC)の発生頻度 

 2003年の南極成層圏において、PSCは5月30日に高度23ｋｍ付近で初めて観測され、その後衛星

の運用が停止した10月24日まで連続

的に観測された。図３(d)に示すよう

に、ILAS-IIの観測地点は６月から９

月にかけて、南緯65.3から88.0度の

範囲であり、緯度で23度極側へ移動

する。以下に述べる時系列データに

は、季節変動だけでなく緯度変化も

反映されていることに注意されたい。

図３(a)のPPSCを見ると、PSCの出現頻

度は下部成層圏全体をみると8月か

ら9月に最も高く、その時期気温は非

常に低温であった(185 K以下)。全体

としては低温とPPSCの高い時期・高度

はおおよそ対応しているように見え

る。しかし高度20 km付近のデータに

着目してみると、以下に述べるよう

に、気温は依然として低いもののPPSC

はあまり高くない場合がある。気温

は６月から８月にかけ、季節進行と

ともに下降しており、それに対応し

てPPSCは上昇し、８月上旬には約80％

にまでになっている。しかし９月に

は、気温は180-190 Kで依然としてPSC

の発生が十分期待される低温である

にも関わらず、PPSCは急速に低下し９

月下旬には21％にまでなっている。

このようにPSCの出現頻度の変化は

気温だけでは説明できない。 

 PSCの発生を左右する他の大きな

要因は硝酸濃度である。図３(b)の

PT(NAT)を見ると、硝酸濃度は高度20 km

では７月前半には5.5から9.3 ppbvと

高かったが季節進行とともに低下し、

９月中旬には0.7から1.5 ppbvまで低

くなっていた。同じ気圧条件下では、

硝酸濃度が低くなればTNATも低くなる

ため、PT(NAT)もまた低くなることが予

図３ a) ILAS-II観測地点における、英国気象局データの日平均気温お

よびPPSCの時間-高度断面図、b) ILAS-IIデータの日平均硝酸濃度および

PT(NAT)の時間-高度断面図、c) ILAS-IIデータの日平均消散係数値および

T-T(NAT)の時間-高度断面図、d) 南半球におけるILAS-II観測地点の緯

度。a, bについては80％等値線を、cについては1 K以上を破線で示した。



A-10-46 

想される。しかし、９月後半における高度15-17 kmでのPT(NAT)は80-90％にまで上昇している。その

理由は、硝酸濃度が低かったもかかわらず、周囲温度も非常に低く、TNATを下回っていたからであ

る。PPSCは、高度20 km以下では、期待される通り、PT(NAT)と良好な相関関係を示している。 

 しかしこれとは対照的に、高度21-23 kmにおいてはPPSCとPT(NAT)の相関は弱くなる。高度22 kmに

おける８月下旬から９月初旬にかけてPT(NAT)は87-89％と高い値であったが、対応するPPSCは15-40％

という低い値であった。この時期・高度を図３ではarea 1として示している。図３(c)に示したよ

うに、area 1におけるエアロゾル消散係数は、８月中旬以降に急激に減少している。このことは、

PSC粒子の核になるエアロゾル数が低下したことを示唆している。ただし極渦内に沈降が起こって

いる場合には、ある高度で見かけ上消散係数が減少して見える場合がある。そこで沈降の影響を

除くために、消散係数の時間変化を大気トレーサーである亜酸化窒素の等値面に対して解析した

ところ、やはり顕著な消散係数の減少が示された。このように、高々度では過去に生じたPSC粒子

の重力落下により、「クレンジング効果」が引き起こされ、大気中のPSC粒子の核が減少したこと

がわかる。「クレンジング効果」がひとたび起こると、高々度における大気中のエアロゾル濃度

は、極渦の消滅に伴って起こる低空からのエアロゾル流入が無ければ増加しえない。冬季後半で

は、このように大気中のPSC粒子の核が不足したため、周囲温度がTNATよりもかなり低い場合でも

PSC粒子の形成が抑制されたと考えられる。 

 

(３) 南極成層圏の硝酸とエアロゾル消散係数の短時間変動 

 観測空気塊の流跡線解析により、ラグランジュ的な物質濃度の変化を捕らえた解析結果の例と

して、温位490 Kでの６月(上のパネル、南緯65度付近、高度20 km付近)と８月(下のパネル、南緯

71-88度、高度21 km付近)の結果を図４に示す。また、左のパネルには、硝酸濃度差が、始点での

硝酸濃度に対してプロットされている。一方、右のパネルでは、同じく硝酸濃度差が、エアロゾ

ル消散係数比に対してプロットされている。 

 初めに図の左パネルの実線について説明する。先述のとおり、硝酸は気温によって相変化をす

るため、トータル硝酸(気相＋エアロゾル粒子中)の概念を用いることは相応しい。気温の高い冬

の初期状態(５月上旬)で観測された気相硝酸は、トータル硝酸に一致しているため、その時期の

硝酸と亜酸化窒素の相関関係を基準にすることで、他の時期での亜酸化窒素濃度から、期待され

るトータル硝酸を求めることができる。６月ではどのマッチペアでも期待されるトータル硝酸は

およそ13 ppbvであった。それをもとに、図４に、y = 13 - x の実線を示す。これは、仮に終点

での硝酸濃度(気相)が13 ppbvであるなら、yは図の縦軸の硝酸濃度差(終点 - 始点)に相当する。

その場合、この差分値はエアロゾル/PSC粒子中に取り込まれた硝酸濃度に相当すると考えてよい。

つまり、図４の実線は、始点においてエアロゾル粒子中に取り込まれていた硝酸濃度を与えるガ

イドラインを意味する。実線を挟んだ2つの点線は、+/-0.5 ppbvの不確定領域を示す。このよう

な理想的振る舞いを提示しているのが、ほぼそのガイドラインにプロットされているA1とA2のケ

ースである。それらマッチペアの基礎情報を表１に示す。 
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表１：図４に示された５つのマッチペアの始点での日時、始点から終点までのマッチ時間(MT)、始点・終点での硝酸濃
度、エアロゾル消散係数(AEC)、気温、そしてマッチの間での最低気温。AECのa(b)はa×10b のように読む。 

Case Date MT 

(時間) 

始点硝酸 

(ppbv) 

終点硝酸

(ppbv) 

始点AEC

(km-1) 

終点AEC

(km-1) 

始点気温 

(K) 

終点気温 

(K) 

最低気温

(K) 

A1 6月25日 39 10.0 14.1 3.1(-4) 6.4(-5) 192 200 192

A2 6月25日 57 10.5 13.6 3.6(-4) 1.1(-4) 190 193 190

A3 6月23日 59 2.6 9.4 1.2(-3) 5.9(-5) 191 194 190

B1 6月24日 79 12.9 6.4 7.2(-5) 7.5(-4) 198 190 190

B2 6月22日 118 9.0 1.9 4.5(-5) 6.0(-4) 199 191 187

 

 A1, A2ともに、終点におけるエアロゾル消散係数は、１×10-4 km-1 程度かそれ以下と、バック

グラウンド状態での消散係数を示している。また、気温もNATの存在温度(TNAT)付近か、それ以上

である。一方、始点では、気温がTNAT 以下となり、消散係数も3.1-3.6×10-4 km-1 と終点濃度より

も高くなっている。以上のことから、始点でのトータル硝酸濃度はバックグラウンドレベルであ

ったが、エアロゾル粒子中へのテンポラル脱窒により気相硝酸濃度は10.0-10.5 ppbvまで低くな

っていたことが分かる。ECMWF気温が仮に正しいとした場合、このようなテンポラル脱窒量

(3.1-4.1 ppbv)を生じ

るためには、その場の

気温において気相－液

相平衡で決まる過冷却

三成分液滴

(Super-cooled Ternary 

Solution; STS)では殆

ど粒子中に硝酸を取り

込むことが出来ないた

め説明不可である。従

って、始点での気温が

TNAT 以下であることを

考えると、NAT粒子が卓

越した結果としてテン

ポラル脱窒を引き起こ

していたのではないか

と推測される。次に、

始点よりも終点での硝

酸濃度が低い領域(図

の下半分)でのB1ケー

スについて考察する。

始点では、気温が高く

(198 K)、消散係数が低

く、かつ硝酸濃度はバ

ックグラウンドレベル

図４ 2003年６月(上パネル)と８月(下パネル)の高度20 km(温位490 K相当)におけるラ

グランジュ的な硝酸濃度とエアロゾル消散係数の短時間(数日以内の)変化。縦軸は、同

一空気塊の流跡線上の終点における硝酸濃度と始点における硝酸濃度の差を示す。左パ

ネルの横軸は、始点での硝酸濃度、右パネルは、終点でのエアロゾル消散係数と始点で

のエアロゾル消散係数の比の自然対数を取った値を示す。左パネルの実線について４節

を参照。左パネルの点線は、A1, A2, B1に対する一次近似直線を示す。 
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の12.9 ppbvであることから、観測された気相硝酸はトータル硝酸に一致していると言える。一方、

終点では、気温の低下にともない、硝酸が6.4 ppbvまで減少し、かつ消散係数は逆に7.5×10-4 km-1 

まで増加している。この変化について考えられることは、A1、A2同様に、テンポラル脱窒のみに

よって終点での硝酸が6.4 ppbvまで減少したのか、あるいは、その内の一部は、パーマネント脱

窒によるものなのか、ということである。もし、パーマネント脱窒がマッチの間(79時間)に生じ

ていたとすると、1 km/day以上の落下速度を持つ粒径(半径5-6ミクロン以上)の粒子が存在してい

なければならい。また、エアロゾルとして得られる硝酸濃度は限定されているため、粒子の数は

極めて少なくなる必要がある。その場合、消散係数としては、バックグラウンドレベル程度かそ

れ以下の極めて薄いものとなる。従って、そのような消散係数レベルの粒子が重力落下で除去さ

れても、B1終点で見られている高い消散係数の一部を減少させるに過ぎないため、パーマネント

脱窒のマッチ間での有無を言及するこは非常に困難である。一方、B1終点の状況をテンポラル脱

窒のみで説明しようとすると、巨大粒子のみの存在では、硝酸の減少は期待できても、消散係数

の増加は先に述べたように、説明がつかない。また、A1、A2同様に、STSでは硝酸の減少が説明つ

かない。考えられるのは、やはり重力落下しない程度の粒径を持つNAT粒子の卓越であろう。 

 A1、A2、B1の３ケースについて、右パネルのエアロゾル消散係数比に対してプロットした図を

見ると、驚くほど良く消散係数の相対変化と、硝酸濃度の絶対値の変化がある関係を持つことが

分かる。これら３点に対する一次近似直線は、硝酸濃度差(ppbv) = -6.2×[log(消散係数比)] - 0.1 

で現される。ここで、粒子体積から780 nmでの消散係数への変換を考えると、同じ粒子体積であ

っても、それを再現する粒径分布が一山型なのか二山型なのかで消散係数が大きく異なる。従っ

て、図４の６月の右パネルで見られるように、硝酸濃度の変化をある一定の消散係数比で再現で

きるということは、似たような粒径分布のエアロゾル/PSCが存在していたのではないかと推測さ

れる。また、A3とB2のケースもこの直線関係に非常に近いことから、この時期の気相硝酸の変化

は、主にNAT粒子によるテンポラル脱窒の結果として生じていると示唆される。 

 最後に８月の結果について、簡単に考察する。８月では６月と違い、硝酸もエアロゾル消散係

数もマッチの間での変動が小さい場合が殆どで、始点および終点での消散係数は(表に示してない

が)、5×10−5 km-1 程度のものが多く、かつ硝酸も2 ppbv程度に小さい。冬の初期状態(５月上旬)

での硝酸と亜酸化窒素の相関関係から、この８月で期待される硝酸濃度はおよそ12 ppbvである。

ということは、10 ppbvが粒子中に取り込まれているか、またはパーマネント脱窒によって、既に

減少していたと言える。前者の場合、5×10−5 km-1 程度の消散係数で、10 ppbvの硝酸を取り込む

粒径分布は、数密度が非常に小さくなる必要があるため、平均半径が7ミクロン程度の大きさにな

る必要がある。そのような粒子が存在していた場合は、いずれにせよ、数日後には大規模なパー

マネント脱窒を引き起こす。以上のことから、８月の観測からは、既に始点の時点で大きな(10 ppbv

程度)パーマネント脱窒が生じていたか、もしくはその程度の規模の脱窒を生じ得る可能性がある

ことを強く示唆する。 
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(４) 北極成層圏の塩素化合物の時間発展 

 図５は475 K, 550 K, 625 K温位レベルにおけるClONO2/Clyの観測結果である。データは極渦内

（●）・境界（△）・極渦外（灰色）と分類して示している。475 K、550 Kにおいては極渦内の

ClONO2混合比の値は広い範囲にわたって分布していることがわかる。625 KではClONO2は1.2 ppbv

以上に集中している。極渦内・境界における値の変動をより詳しく調べるために、期間を通算日

15-41(1/15-2/10)、42-69(2/11-3/10)、70-120(3/11-4/30)の３つの期間(I, II, IIIとして図中

に示した)に分け、特徴を述べる。第Iの期間では、475 KではClONO2は極渦内で極渦外より低い値

が多く、PSCによる活性化によってClONO2は減少していた空気塊が多いことがわかる。これに対し、

550 K, 625 Kではすでに不活性化によるClONO2の増加が顕著に進行している。第II期（2/11-3/10）

の期間では、どの高度でもClONO2は極渦内のほうが極渦外より顕著に高い傾向があり、活性塩素が

ClONO2に不活性化されたことが示

されている。しかし、475 K、550 K

では、低濃度のClONO2もまた多くあ

り、高濃度・低濃度の空気塊が混

在していたことがわかる。また、

第III期（70−120日）では、極渦境

界のClONO2混合比の値が極渦内よ

り顕著に低くなっており、極渦境

界で極渦内より早くClONO2の減少

が進行していることがわかる。 

 N2OとClONO2の相関を解析した結

果、ClONO2の大きな変動は力学要因

ではなく、化学過程がClONO2の濃度

を決定していることが明らかにな

った。変動の要因としては気温、

エアロゾル表面積、日照時間、NO2

の混合比、が考えられる。 

 気温との関係を調べたところ、

極渦内では、約195 Kを境に低温で

ClONO2が顕著に減少しており、PSC

の発生によって、ClONO2が不均一反

応による化学過程の影響を受けた

ことが明瞭であった。PSCと同時に

観測されたClONO2が1.5 ppbv近く

もある場合もあるが、同時期の周

囲の空気塊では2 ppbv以上もの高

濃度になっており、周囲の空気塊

よりは低濃度になっていた。この

ことは、活性塩素の不活性化が進

図５ ILAS観測の1996年11月から1997年６月にかけての温位625 K(上パネ

ル)、550 K(中パネル)、475 K(下パネル)におけるClONO2/Cly比の変化。
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んで蓄積されたClONO2が、再びPSC上での不均一反応によって再活性化されて減少したことを示し

ている。PSCの表面積を代表する指標として780-nm消散係数をとり、相関を調べたが、定量的な関

係は見いだせなかった。３月後半になって光化学反応が活発になるにしたがって、ClONO2の減少が

顕著に観測された。日照時間とClONO2との対応は明瞭ではなかったが、弱い相関が見られた。 

 またClONO2とNO2の相関を世界で初めて継続観測から明らかにし、極渦内における春(3-4月)の

ClONO2の減少とNO2の増加がほぼ等量関係にあること定量的に示した。今後の発展としてNOyの分配

比の時間変化を解析することも可能であろう。 

 

(５) 南半球高緯度域の中層大気子午面循環 

 図６は、ILAS，ILAS-II観測にもとづく南半球極域のメタンの時間・高度断面である。南半球の

夏から春の時期にかけて、たとえば0.6 ppmvの等値線に注目すると、それが1月には高度36km付近

から、10月には23km付近まで連続的に下降してきている様子がわかる。Kawamoto and Shiotani5)

では、HALOEのデータから南半球冬季の平均的な下降速度を0.6 ppmvの値に注目して求めている。

ここで求まる平均的な下降速度(1.4km/month)は、Kawamoto and Shiotani5)が複数年について求め

た値の範囲にある。 

 これに加えてこれまで指摘のなかった特徴として、4月ごろからより高高度(約50km)の領域から

メタンの極大が速く下降してきている様子を見て取ることができる。高度が高くなるとともに大

気密度は減少するので、このより高高度からの早い下降はそれよりも低高度のゆっくりとした下

降と整合的である。いっぽうで、なぜこの上部成層圏領域にメタンの極大が出現するのか興味深

い問題である。 

 このメタン極大の出現について詳しく調べるために、HALOEの観測にもとづく1997年2-3月のメ

タンの帯状平均値を緯度・高度断面を見た。その結果、ILASと観測された年は異なるが、確かに

この時期メタンの極大が低緯度域から伸びた構造を持ち、高度60km付近に極大値を持っているこ

とがわかった。この極大域の形成が重要であるともいえるが、いっぽうでは成層圏界面付近の極

小域の形成が重要であるとも見える。 

 

図６ ILAS，ILAS-IIによって観測された南半球高緯度域の帯状平均したメタンの時間・高度断面図 
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 そこで、メタン分布に関連していると考えられる大気微量成分の相互関係を調べるため WACCM

のデータ解析をおこなった。数値シミュレーションのため、特に現実の固定された年・月の結果

ではないが、HALOEとほぼ同時期の2月についてメタンの緯度・高度断面を見ると、熱帯域を中心

に盛り上がったHALOEのデータと同様な等値線分布をしていることがわかった。さらに中部中間圏

に低緯度側から南半球高緯度側に高濃度域が延びているような分布、あるいは南半球高緯度成層

圏界面付近に低濃度域が存在している特長がよく表現されており、HALOEでも見た分布は南半球の

この時期に特徴的であるといえる。 

 さらに、このとき成層圏界面付近でのメタンの光化学的な寿命は、最も短いところで約2ヶ月な

っており、この領域でのメタンの光解離が重要になってきていることを示唆している。水素総量

の指標としてしばし利用されるCH4 * 2 + H2Oについても見ると、夏季成層圏から中間圏にかけて

この混合比の和がほぼ一定になっており、CH4 が光化学的に壊れたあとH2O がさらに破壊されたり

除去されたりすることがないことも示唆された。また同時に、励起酸素原子（O(1D)）、水酸基ラ

ジカル(OH)、塩素ラジカル(Cl)濃度も夏季上部成層圏 1 hPa 付近で極大となりCH4 の光化学的寿

命へ影響を及ぼしていることがわかった。 

 

５．本研究により得られた成果 

(１) 科学的意義 

 １) 2003年の南極について(ILAS-IIデータから) 

 ILAS-IIが観測した2003年の南極冬期は、成層圏塩素量が最大レベルの時期としては、成層圏気

温が非常に低く、2000年と同規模のトータルオゾン量の減少が見られた年であった。このように、

大規模なオゾンホールでの各種化学・力学プロセスを研究するには非常に良いタイミングであっ

た。ILAS-IIは高度毎のオゾン濃度など、オゾン破壊関連物質濃度を高精度(10-20%)・高高度分解

能(1-2 km)の下に測定できることにその利点がある。極域成層圏では冬期間の低温化と極渦の発

達に端を発し、極成層圏雲(PSC)が発生する。そのPSC表面上での不均一反応による塩素化合物の

活性化とPSCの重力落下による硝酸の除去(脱窒・脱硝)が冬期間中に生じ、その後、太陽光が得ら

れる春季に大規模なオゾン破壊が生じることは定性的に理解されている。この課題では、定量的

にPSCの発生頻度を求めることに成功した。その結果、８月上旬の高度20 kmでは80％もの発生頻

度に達することが分かり、塩素の活性化に寄与していることが裏付けられた。一方、硝酸とエア

ロゾル消散係数の変動からは、６月では気温の変化に応じて硝酸が相変化していることが明らか

になり、気相硝酸はエアロゾル消散係数の相対変化と極めて良く相関することが分かった。また、

８月では気相硝酸殆ど無く(2 ppbv以下)、10 ppbv程度の大規模な脱窒が生じていたことが分かっ

た。このように、大規模なオゾンホールを引き起こすに十分な環境が整っていたことと整合する

形で、大きなオゾン破壊とその速度が確認できた。特に、９月下旬の高度21 kmではオゾン濃度は、

冬の初めの3 ppmvからほぼゼロとなっていた。また、その時期のオゾン破壊速度も、過去に記録

された値と同程度の、１日当たり80-90 ppbvという極めて高い数値であることが明らかになった。 

 力学過程については、大気トレーサーであるメタンデータにもとづいて南半球高緯度域の夏か

ら冬にかけて、中間圏から成層圏への下降流の存在が示唆された。一方、光化学モデルによると、

成層圏界面付近のメタンの極小は、水酸基ラジカル(OH)や励起状態の酸素原子などの酸化によっ

て作られていることが示唆される。ここでのメタンの光化学的寿命は短いところで２ヶ月、平均
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的に見て3-4ヶ月程度であり、輸送効果と光化学効果の比重が問題となってくる。 

 ２) 1997年の北極について(ILASデータから) 

 極域成層圏の塩素化合物の中で主要な役割を果たす硝酸塩素(ClONO2)のデータ（ILAS-IIでは、

未だ未検証）を利用した塩素分配の時間変化に関する研究を実施した。硝酸塩素は、基本的には

準安定な物質であるが、PSCの発生に伴い、その粒子表面上での不均一反応の結果として大きく減

少する。この反応により、オゾンを直接破壊する塩素ラジカルが生成する。硝酸塩素はその後、

塩素ラジカルと二酸化窒素(NO2)との反応により数週間の時間スケールで回復すると考えられてい

る。このような振る舞いを世界で初めて連続的に観測することに成功した。特に、温位475 K(高

度19 km付近)の２月の中旬から３月頭にかけて、PSCの発生時期と同期して局所的に硝酸塩素がほ

ぼゼロになっていることを明らかにした。また、３月半ばに一度2 ppbv近くまで回復した硝酸塩

素が、その後４月終わりの0.5 ppbv程度まで、その時々の光化学平衡に従い減少してゆく様子を

把握した。同時に二酸化窒素はより活性化する光化学条件のもと３月半ばの0.5 ppbvから４月終

わりの1.5 ppbvまで増加した。このような硝酸塩素と二酸化窒素の春先の連続測定はこれまで報

告例が無く、成層圏光化学過程の理解に資する重要な観測結果である。 

 

(２) 地球環境政策への貢献 

 この研究で得られた成層圏プロセス研究の一部は、環境政策決定者向けの国際共同報告書であ

る世界気象機構(WMO)のオゾン破壊に関する科学的評価報告書(2007年出版)9)の第４章「極域オゾ

ン：過去と現在」において掲載された。また、世界気候研究計画(WCRP)傘下の成層圏プロセスと

その気候における役割研究計画(SPARC)の極成層圏雲評価報告書(2007-2008年頃出版予定)にも本

研究の内容の一部が掲載予定。 
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