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研究概要  
１．序（研究背景等）  

国際的なオゾン層保護対策の実施の結果、成層圏においてもハロゲン濃度（塩素・臭素濃度）が

緩やかな減少ステージに入った事が報告されるようになり、少なくとも大気中のハロゲン濃度を減

少させる事に関しては、フロン・ハロン規制が功を奏し始めた。  
既に大気に放出されたフロン・ハロン類の多くは、大気中寿命が50-100年程度と長いため、たと

え今後新たな放出がなかったとしても、その大気中濃度の減少は年1-2％程度に留まる。逆に言えば、

年1％前後の増加傾向を示す様な化合物が成層圏オゾンの生成・消失に影響を及ぼすならば、フロ

ン・ハロンの減少効果を打ち消す可能性がある。例えばCO2の場合、1980-2000年の期間で約30ppmv
（年平均0.4-0.5%）増加している。対流圏とは異なり成層圏においてCO2は宇宙空間への赤外放射を

通して成層圏を冷却化する効果を持っている。よってCO2の増加は成層圏の寒冷化をもたらし、極

域成層圏雲（PSC）の生成と不均一反応の効率の増加によってオゾン破壊を加速させ、オゾンホー

ルの消滅時期を遅らせる、との定性的な仮説も存在している。また最近では成層圏の水蒸気に増加

傾向（年約１％）あるのではないか、との指摘もある。水蒸気はCO2と同様に成層圏の冷却化をも

たらすと共に、極成層圏雲（PSC）をはじめとした成層圏でのエアロゾルやHOxオゾン分解サイク

ルで主要な役割を果たすOH, HO2ラジカルのソース気体としての役割もある。  
現在の成層圏では、CO2、N2O、CH4などの気体やエアロゾルなどを含めた化学物質の濃度やその

分布、更には気象場についてもオゾンホール出現前の1970年代とは大きく異なっている。それ故、

オゾン層破壊の将来予測を行う際には、フロン・ハロン以外の大気組成の変化や温暖化の進行の影

響についても考慮する必要がある。  
一方、今後の成層圏オゾン層変動の予測の妥当性を考える上で、これまでのオゾン層の長期変動

が何故もたらされたのかを理解することも必要である。すなわち火山噴火などによる成層圏エアロ

ゾルの変化、中緯度オゾンと極域でのオゾン層破壊の関連、地域ごとのオゾン層変動要因の分析、

塩素・臭素化学のオゾン分解への寄与、と言った要因がどの領域のオゾン変動にどの程度影響を与

えたかを理解することが必要である。  
 
２．研究目的  

本課題での研究目的は、①今後見込まれるフロン・ハロン濃度の減少や温室効果気体（特にCO2）

濃度の増大と言った大気組成の変化に着目して今後のオゾン層の変動を予測する事、②今後の新た

なオゾン層変動要因として最近指摘されている成層圏水蒸気の変化が実際に起こっているかを成

層圏への水蒸気の流入口付近で明らかにする事、ならびに③過去のオゾン層変動に如何なる要因が
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関与していたかについて分類化・定量化する事である。以上の目的意識を持って、個々のサブテー

マでは以下に述べる点に焦点をあてて研究を進めた。  
サブテーマ（１）： フロン・ハロン類の減少ステージにおいて、オゾン層の回復を妨げる可能

性が懸念される温室効果気体－特にCO2－の増加について、そのオゾン層に与える影響を定量的に

取り扱う。CO2の増加は宇宙への長波放射を通して成層圏の冷却化に寄与するため、極域での低温

化とそれに伴う極成層圏雲の増大・極渦の強化を通して極域でのオゾン層破壊を加速する事が予想

される。そこで、大気大循環モデルをベースに成層圏での放射および化学過程を組み込んだ化学気

候モデルを開発・改良する。更に開発した数値モデルを用いて長期積分実験を行い、CO2漸増時の

オゾン層の変動について調べる事を目的とする。  

サブテーマ（２）： 中緯度成層圏において水蒸気の増加が最近指摘されている。水蒸気はオゾ

ン分解反応の内、HOxサイクルと呼ばれる触媒連鎖反応の連鎖の担体であるOH、HO2ラジカルの生

成源である。また水蒸気は、成層圏エアロゾルの生成や下部成層圏での放射収支にも影響を及ぼす。

成層圏における水蒸気の供給源は対流圏からの流入と成層圏でのメタンの酸化であるが、メタンの

増加の影響のみでは報告されている水蒸気の増加を説明出来ず、対流圏からの流入量の変化が主な

原因と予想される。対流圏からの水蒸気の流入は熱帯対流圏界層（TTL）を経て起こっていると考

えられる。そこで、水蒸気などの流入口である熱帯対流圏界面領域での観測を軸に、熱帯下部成層

圏で水蒸気量の増加トレンドが認められるのか、TTLでの脱水を引き起こす機構は何か、を明らか

にする事を目指す。また水蒸気の変動と関連するHOxオゾン分解サイクルに係わる化学反応の評価

にも取り組む。  
サブテーマ（３）： 程度こそ小さいものの、中緯度成層圏でもオゾン層破壊は進行している。

極渦内での大規模なオゾン破壊とは異なり、中緯度域での成層圏オゾン層の変動は中緯度成層圏で

の化学的なオゾン分解に加え、極域でオゾン破壊を経験した空気塊および熱帯・亜熱帯域の低濃度

オゾンを含んだ空気塊の輸送・混合過程がそれぞれ影響を及ぼしあった結果として現れている。よ

って、中緯度域でのオゾントレンドを理解するためには、ClOxやBrOxサイクルなどの気相オゾン分

解反応や不均一反応場を提供している成層圏エアロゾル量と言った化学過程の変動や極域あるい

は熱帯・亜熱帯域でのオゾン変動とその領域からの輸送過程を理解する必要がある。そこで、観測

データの解析に基づいた成層圏エアロゾルの長期変動の解明、亜熱帯西太平洋域のオゾン全量極小

域のオゾンの年々変動の解析、数値モデル（化学輸送モデル）による中緯度オゾン量のこれまでの

長期変動の再現と変動要因の解析を目的とした。  
サブテーマ（４）： 平成17～18年度の2年間、EFF課題としてサブテーマ（４）を実施した。北

半球地域ではオゾンの年々変動が大きいため、北半球中高度でのオゾン層破壊の原因や今後の変動

予測には不確実性が大きい。そこで北半球オゾン層の変動を力学的および化学的要因に分離して、

過去のトレンドの特徴を解析することを目的とした。また同様の解析をオゾン層破壊の将来予測実

験結果にも応用する事を目指した。  
連携： サブテーマ（１）～（４）はお互いに 連携しそれぞれのサブテーマでの成果や開発し

た手法が他のサブテーマに反映される事に注意を払って、研究を進められたい。  
 

３．研究の方法及び結果  
（１）温室効果気体の増加がオゾン層に与える影響の定量化に関する研究  
 成層圏オゾン層の将来変動を考察するに当っては、成層圏での化学－放射－力学過程の結合を充

分に考慮した「化学気候モデル（CCM）」を用いた数値実験が有力な手段である。我々は東京大学

気候システム研究センター /国立環境研究所の共同開発による大気大循環モデル（CCSR/NIES 
AGCM）をベースとした化学気候モデル（CCSR/NIES CCM）の開発を進めると共に、化学気候モデ

ルの基本的な性能の確認と改善を図った。  
本サブテーマではまず、フロンなどの塩素系オゾン層破壊物質の影響まで考慮した化学気候モデ

ル（T21バージョンCCMと略す )を開発した。モデルが計算した緯度帯毎のオゾン全量の季節変化が

実測の緯度別の季節変化をほぼ再現していることを確認した上で、温室効果ガスと有機塩素化合物

濃度の境界条件を外部強制として与えて長期積分を行った。その結果、南極オゾンホール内のオゾ

ン全量の長期変化としては、 (i)1986- 2000年においてオゾン全量はほぼ一様な減少傾向を示す、

(ii)2000-2015年の期間は微増ながらも、オゾン全量の値は低レベルで推移する、(iii)2010年代後半か

らオゾン全量の回復が本格化し、2040年頃にはオゾンホールの目安である220ドブソン単位を上回

る値にまで回復する、と言った特徴を示すことが分かった。  
一方でT21バージョンCCMには幾つかの問題点が存在していることも明らかになった。そこで

様々な改善を試みることで新たな化学気候モデル（T42バージョンCCMと略す）の開発も進めた。
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T42バージョンCCMでは、大気の球面形状を考慮した光解離率計算や地形性ならびに非地形性の重

力波抵抗スキームの導入に加え、サブテーマ（３）の成果を活用して臭素系のオゾン分解反応の導

入も含めた化学反応モジュールの改善が図られた。その結果、T21バージョンCCMで問題となった、

オゾンホール時期が観測と比べて遅る問題、を解消した。オゾン層将来予測の数値実験に関する国

際的なプロジェクト（CCMValと呼ばれるプロジェクト）のシナリオに基づいた長期間の数値積分

を実施、T21バージョンに比べオゾンホールの縮小期間で遅れが生じ、オゾンホールが観測されな

くなる時期は2060年ごろにずれ込む可能性がある事を示した（図1.2）。  

 
（２）成層圏水蒸気量の変動の把握とオゾン分解反応への影響評価に関する研究  
 中緯度成層圏で水蒸気の増加傾向（年約1%）が示唆されている。２でも述べた通り、成層圏での

水蒸気量の変動は放射および化学プロセスを通して成層圏でのオゾン量や分布に影響を及ぼす。対

流圏から成層圏への水蒸気の流入量は、流入口である熱帯域の対流圏界面近傍での脱水過程によっ

てコントロールされていると考えられる。指摘されている成層圏下部での水蒸気量の長期的な変化

の有無とその変化要因を理解するため、対流圏界面の中でも最も低温な領域を抱える太平洋熱帯域

での対流圏界面近傍での水蒸気観測を行った。下部成層圏での水蒸気量に著しいトレンドが存在す

るか否かを把握する事を目指して、インドネシア（西太平洋）からガラパゴス（東太平洋）の上空

でNOAA/FPH水蒸気センサーおよびその後継機CU-CFHセンサーを用いた観測を行った。1993年の

クリスマス島および1998/1999年のガラパゴスにおける水蒸気観測の結果と合わせて、本研究での観

測結果を比較した。観測地点や季節の違いを考慮する必要はあるが、1998～2003年までの観測結果

の比較からは、熱帯下部成層圏における水蒸気量においては、増加トレンドの存在を示す極めて明

瞭な証拠は認められない。しかし2003年以降2007年はじめまでの観測結果までを合わせて比較する

と、熱帯下部成層圏における水蒸気量の増加トレンドの存在を示している可能性のある結果が得ら

れた（図3）。  
TTL領域における継続的かつ高頻度の観測を目指した鏡面冷却型水蒸気センサー（Snow White）

の改良にも取り組んできた。その結果、高度15km付近まではSnow WhiteとCU-CFHによって観測さ

れる水蒸気量は各々の精度範囲内で一致する事を確認でき、比較的安価なセンサーを用いた高頻度

観測への道を開いた。  
TTL近傍での水蒸気除去の機構解明として、ゾンデや衛星観測データの解析、さらにはサブテー

マ（１）グループの協力を得たCCSR/NIES AGCMを用いた解析から、TTL領域での水蒸気変動に対

して赤道ケルビン波や積雲活動など大規模・小規模波動が影響を及ぼしている事を示した。  
また成層圏水蒸気が関与するHOxサイクルに関連して、励起酸素原子と水蒸気との反応が成層圏

でのOHラジカルの主要な生成源である事、オゾンの光分解が励起酸素原子の主要な生成源であるこ

とに着目して、オゾンの光分解による励起酸素原子の生成とその反応を調べた。励起酸素原子の直

接検出手法として波長可変紫外レーザー光分解－真空紫外レーザー誘起蛍光検出法を開発した。開

発したレーザー分光法を用いて、オゾンの光分解によるO(1D)原子の生成収率の基準値を高精度に

決定した。また大気の窓領域と呼ばれる190～230nm領域でのオゾンの光分解反応によるO(1S)原子
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図1 オゾンホール面積の推移。■はTOMSに
よる観測結果。○は化学気候モデルによる長

期積分実験の結果。  
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の生成とO(1S)原子と水蒸気との反応速度を決定し、その成層圏化学への影響を明らかにした。  

 
 
（３）中緯度における長期オゾン変動の解析と変動要因の解明に関する研究  

中緯度域でのオゾン濃度の変動は様々な要因によって引き起こされている。すなわち中緯度領域

の化学的なオゾン破壊のみならず、オゾン濃度の低い空気が低緯度あるいは高緯度から多量に中緯

度へ流入することによっても中緯度のオゾン濃度は影響を受ける。中緯度域においてこれまでに観

測されたオゾントレンドに影響を及ぼす要因を明らかにするため、中緯度での化学オゾン破壊に重

要な成層圏エアロゾルの長期変動および臭素の影響、熱帯域からのオゾン濃度の低い空気の移流に

影響を与える赤道大気の準2年振動 (Quasi Biannual Oscillation, QBO)，そして、北極域でオゾン破壊

が進んだ空気の中緯度オゾン濃度へ与える影響について、衛星データ、化学輸送モデル、トラジェ

クトリー解析を用いて解析を行った。その結果以下のことが明らかとなった。 (1)1991年6月のピナ

ツボ火山爆発によるオゾン層への影響は1997～1999年くらいまでにはなくなった。(2)臭素によって

中緯度では10～20DU程度のオゾン量が破壊されている。 (3)台湾の東海上の亜熱帯西太平洋域の冬

に起こる220DU以下の低オゾン域の出現にはQBOの影響が大きい。(4)QBOの周期にはオゾンによる

大気加熱が関係している。(5)QBOはQBOに伴う子午面循環と成層圏の波動活動との相互作用によっ

て中高緯度オゾン量に影響を与えている。(6)1997年のような安定した北極渦の下では極渦内でのオ

ゾン破壊の進んだ空気が極渦外の空気と混合することによって極渦外のオゾン濃度を低下させる

働きは、北極渦境界のすぐ外側の領域では大きいがその影響は極渦境界から低緯度側に等価緯度10°
の範囲に限られ中緯度全体（等価緯度30-60oN平均）では小さかった。以上の、中緯度オゾンにとっ

て重要と思われる過程を取り込んだ化学気候モデルを使った1980～2004年のオゾン変動の再現実

験を行った。その結果、火山爆発によるオゾン濃度の急激な減少とその後の数年かけての回復、QBO
による低緯度および中高緯度のオゾン変動、臭素によるオゾン破壊などが再現された。  

 
（４）オゾン層の将来予測モデルを用いた北半球トレンドの解析に関する研究  

本サブテーマは2005−2006年度の2年間に行われたEFF（エコフロンティアフェロー）課題である。

 

図3 NOAA水蒸気ゾンデ観測に基づく熱帯下部成層圏（19-21km）における水蒸気混合比。

観測点は上に示した８地点全てを含む。  
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本サブテーマでは、下部成層圏における亜酸化窒素濃度の年々変動を、サブテーマ（３）で開発・

改良した化学輸送モデルを用いて計算し、その結果をProbability Distribution Function (PDF)解析し

た。NCEP/NCAR再解析データを化学輸送モデルにu-v-Tナッジングによって同化した計算に加えて、

データの上限高度がより高いECMWF-ERA40を利用して温度同化を行わないu-vナッジングによっ

て同化した計算も行った。1978年から2002年までの高度600K、45oN以北のN2O濃度の計算結果を解

析したところ、極渦崩壊の早い年は、極渦崩壊時期にN2O濃度の急激な低下が起っていることがわ

かった。そして、夏までにはその最大面積を占める濃度がまた冬の時期の値まで増加・回復すると

いう結果が得られた。極渦崩壊の遅い年には、極渦崩壊に伴うこのような急激な下部成層圏N2O濃

度の低下は起こらず、最大面積を占める濃度は冬から夏までほぼ一定値を示す。そして、この極渦

崩壊時期の早い年の45oN以北の領域のN2O濃度の低下の原因は、これらの年のより強い下降流の影

響であることがわかった。ただし、極渦内だけを見た場合、極渦崩壊時期の早い年のN2O濃度は増

加し、それには水平方向の輸送の影響が大きいことがわかった。  
 また、サブテーマ（１）の中で行われた、化学気候モデルを用いたオゾン層の将来予測実験（1980
～2050年）の結果を活用して、オゾンとN2O濃度の相関を調べた。高度600Kのオゾン濃度とN2O濃

度の相関は極渦境界付近で大きく、その相関は年代によって変化していた。このことは、年代によ

ってフロンによるオゾン化学の影響が異なることを示唆している。  
 
４．考察  
 ここでは、個々のサブテーマの成果の意義とサブテーマ間の連携について考察する。  

アメリカのグループが1998年に、CO2の増加がオゾンホールの拡大の継続と北極オゾンホールの

出現を引き起こす可能性がある、とする報告を行って以来、CO2の増加がオゾン層破壊にどの程度

の影響を及ぼすかが問題となってきた。本課題では、アメリカのグループが用いた簡易版のモデル

に比べ、遥かに正当に成層圏での化学－放射－力学過程を接合させた化学気候モデル（CCSR/NIES 
CCM）を開発した。開発した化学気候モデルを用いて、CO2漸増条件下での成層圏オゾンの変動を

長期積分実験で調べた。更に精度の高い長期変動実験を行うため、大気球面効果の導入や重力波の

パラメタリゼーションの導入、更にはサブテーマ（３）での化学輸送モデルの改良の成果をサブテ

ーマ（１）に応用して、臭素系の化学反応の導入や不均一反応の取り扱い方の改良も行われた。そ

の結果、成層圏オゾンの分布やオゾンホールの生成時期について、観測結果と整合性が増した（サ

ブテーマ（１）、（３）の連携）。改良版の化学気候モデル（T42バージョン）を用いたオゾン層

の将来予測の数値実験ではオゾンホールが観測されなくなる時期について、塩素化学まで考慮した

T21バージョンの化学気候モデルでの実験結果に比べてやや遅れが見られ、2060年頃にずれ込む可

能性が示された（サブテーマ（１）の成果）。  
 成層圏水蒸気の増加の問題は、成層圏における水蒸気の役割の重要性から、オゾン層の将来予測

を行う上で避けて通る事の出来ない問題である。対流圏から成層圏への水蒸気の流入経路に当たる

熱帯対流圏界面領域は、対流圏界面といった「面」的な取扱から、熱帯対流圏界層（TTL）なる「厚

みを持った層」として捉える、とした理解に移ってきている。本課題では、対流圏から成層圏への

水蒸気の流入経路に当たる熱帯域上空の対流圏界面領域に着目して、太平洋熱帯域上空での水蒸気

観測と脱水機構の解明を行った。その結果、太平洋熱帯域の下部成層圏の水蒸気量における長期的

な変化の存在を示している可能性が始めて示された（サブテーマ（２）の成果）。脱水機構の解明

では、サブテーマ（１）の協力を得て、化学気候モデルのベースである大気大循環モデルを高分解

能にしたモデルの活用や既存の衛星データの利用、更にはサブテーマ（３）におけるトラジェクト

リー解析を応用した解析から、赤道域での大規模・小規模な波動活動が脱水過程に影響を及ぼして

いる事を明らかに出来た（サブテーマ（１）、（２）、（３）の連携）。  
 水蒸気の変動と関連してHOxオゾン分解サイクルに関する化学反応データの見直しや充実が行わ

れたが、新たなデータは数値モデルの化学モジュールの開発・改良の際に組み込まれた（サブテー

マ（１）、（２）、（３）の連携）。  
 中緯度のオゾントレンドの解析においてQBOの影響の理解は不可欠である。中・低緯度オゾン量

の空間的分布やオゾン量の変動に対するQBOの影響を、化学－力学－放射の相互作用をモデルに取

り込んだモデルを活用して評価した。（サブテーマ（２）、（３）の連携と成果）。  
 物質輸送のトレーサーとしての亜酸化窒素濃度の分布に着目した解析から、特に北極域のオゾン

層変動を化学的および力学的要因に分離して解析する事が可能である事を示した。この手法をサブ

テーマ（１）で行ったオゾン層の将来変動実験に応用、サブテーマ（３）とも連携して、フロンに

よるオゾン化学の年々変動を指摘した（サブテーマ（１）、（３）、（４）の連携と成果）。北極

域の将来のオゾン層変動がフロンなどのオゾン層破壊物質濃度の減少に呼応する部分と力学的な
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プロセスに影響される部分とに分離して議論する道を開いたと考えている。  
 課題全体としては、オゾン層の将来変動に関する数値実験の実施と実験結果に基づいた変動解

析、成層圏水蒸気に関しては成層圏への流入口である熱帯の成層圏下部での水蒸気の変化の可能性

を指摘、また中緯度のオゾン変動に係わるプロセスの特定とその寄与の定量化、に関して研究目標

を充分に達成し、次の項でも述べるように、「オゾン破壊に関する科学アセスメント」へのインプ

ットならびに環境省の「オゾン層等の監視結果に関する年次報告書」へのインプットなど成果の活

用も行われたと自己評価している。  
 
５．本研究により得られた成果  
（１）科学的意義  
・ 成層圏における化学、放射、力学過程を組み込んだ２つの成層圏数値モデル（化学気候モデル、

化学輸送モデル）を構築した。オゾン分布の再現精度などから見ても、国際的に遜色のない研

究ツール（数値モデル）になっている。  
・ 化学－放射－力学過程間の相互作用を取り込んだ化学気候モデルを用いて、オゾン層の将来変

動予測を実施、相互作用の存在の重要性を指摘する事が出来た。  
・ 臭素系のオゾン分解反応を取り込んだ数値モデルを開発したことにより、臭素系の反応がオゾ

ン層破壊ならびにオゾン層の回復時期（例えばオゾンホールの消滅時期）に影響を及ぼす事が

明らかになった。  
・ 成層圏水蒸気の変動の問題に関して、熱帯域上空での水蒸気測定から、特に熱帯成層圏下部で

の水蒸気の変動および長期的な変化の存在の可能性を始めて指摘できた。  
・ オゾンの光分解過程による励起酸素原子の生成量や励起酸素原子の反応について、既存の反応

データベースの書き換えや信頼性の向上に貢献した。  
・ 化学輸送モデルを用いた感度解析実験から、極域オゾン層破壊が中緯度オゾン変動に及ぼす影

響の評価を可能にした。  
・ 西太平洋亜熱帯域に存在するオゾンホール並みの低オゾン濃度領域について、化学輸送モデル

やトラジェクトリー解析から、低濃度領域の存在理由とその変動原因を始めて明らかに出来た。

・ 化学輸送モデルに確率分布関数（Probability Distribution Function）解析を併用した、オゾンの年々

変動に対する化学及び力学過程の寄与を分離する手法を確立できた。  
 
（２）地球環境政策への貢献  
・ 成層圏オゾン層の長期変動予測実験などの研究成果が、UNEP/WMOの「オゾン破壊に関する科

学アセスメント2002」および「オゾン破壊に関する科学アセスメント2006」の中で引用された。

・ 環境省のオゾン層等の監視結果に関する年次報告書（平成14年度～17年度）において、オゾン

科学アセスメント2002を引用する形で、CCSR/NIES化学気候モデルを用いた将来予測実験結果

が掲載。平成17年度報告書では、T42バージョンの化学気候モデルでの数値実験結果も掲載され

た。  
・ オゾン層保護のためのウィーン条約締約国のオゾン層研究管理者会合（2002,2005）の国別報告

の中で、オゾン層の将来予測実験などの成果が示された。  
・ 研究成果のアウトリーチ活動として、一般向けの講演会を開催し、研究成果の普及に努めた。

・ 研究成果を交えて、地方自治体の担当者やフロンなどの回収に携わる方々に、オゾン層保護に

おける保護対策（フロンなどの回収・処理）の意義を示した。  
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