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［要旨］成層圏における水蒸気量が少なくとも中緯度においては1980～2000年の期間で増加傾向

（年約１％）にある事が報告されており、その増加原因は何らかの力学過程・輸送過程に有ると

考えられている。対流圏から成層圏への水蒸気の流入量は熱帯上空の対流圏界面近傍の低温領域

でのプロセスでコントロールされていると考えられている。そこで太平洋熱帯域の上部対流圏か

ら下部成層圏における水蒸気観測を継続的に行った。その結果、熱帯域の下部成層圏では、1993

年から2007年まで期間では、大きな不確実性を有するものの、増加傾向の存在の可能性を示唆す

る結果が得られた。一方、観測頻度が少ないものの、2002年から2003年頃にかけて水蒸気が少な

い時期になっている可能性を示す結果も得られた。衛星からの水蒸気の観測によると2001年以降

2003年まで期間、熱帯下部成層圏領域において、水蒸気が減少した可能性が指摘されており、本

課題で実施した水蒸気ゾンデ観測の結果と対応している可能性がある。熱帯対流圏界面近傍での

脱水過程として、観測データの解析ならびに大気大循環モデルを用いた数値実験から赤道ケルビ

ン波の寄与を明らかにした。更に成層圏でのHOxオゾン分解サイクルに関連する反応として、オゾ

ンの光分解で生成する電子励起酸素原子－O(1D)およびO(1S)－の生成収率ならびに水蒸気などと

の反応速度の決定や短寿命臭素化合物の大気寿命決定を行った。 
 
［キーワード］水蒸気、熱帯対流圏界層（TTL）、脱水過程、オゾン、HOxサイクル 
 
１．はじめに 
 成層圏における水蒸気は対流圏と比較すれば大変微量であるが、次の三つの重要な役割を果た

している。(i) HOxサイクルと呼ばれるオゾン分解を引き起こす触媒反応系において、その連鎖担

体であるOH、 HO2ラジカルの生成源となっている。(ii) 極域成層圏雲（PSCs）やエアロゾル生成

をコントロールすることで、下部成層圏におけるオゾン層破壊に影響を及ぼしている。(iii) 主要

な赤外活性気体のひとつとして宇宙空間への長波放射による冷却効果を有し、成層圏の放射収支
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に影響を及ぼしている。これらの過程を通じて、水蒸気は成層圏のオゾン濃度ならびに気温場や

循環場に重要な影響を与える。それ故、水蒸気の長期変動を理解する事はオゾン層の将来予測を

行う上でも重要である。そのような成層圏における水蒸気量が少なくとも中緯度においては1980

～2000年の期間で増加傾向（年約１％）にある事が報告されている。1) 

 成層圏における水蒸気のソースには二つある。一つは対流圏からの輸送であり、もう一つは成

層圏内でのメタンの酸化反応に伴う化学的生成である。このうち、昨今のメタン増加の影響は成

層圏での水蒸気増加の４分の１程度しか説明出来ない。それ故、力学過程・輸送過程における何

らかの変化が成層圏の水蒸気増加に寄与していることが示唆される。 

成層圏は対流圏と異なり極めて乾燥した状態にある。この成層圏の乾燥状態は、対流圏の大気

が熱帯の対流圏界面を通過したのち成層圏全域へと広がっていく、という大気大循環を想定しな

ければ定量的に説明できない。何故なら、飽和水蒸気濃度は気温の関数であり、成層圏の低水蒸

気濃度を得るためには湿潤な対流圏大気が世界で最も低温である熱帯の対流圏界面を通過するこ

とが必要となるからである。その際に、飽和水蒸気濃度を越える水蒸気を凝結・落下によって失

う（“cold trap”と呼ばれる脱水過程）。水蒸気凝結をもたらす運動としてこれまでは対流圏界面

まで直接到達するような背の高い積乱雲活動が主に考えられてきた。ところが、熱帯対流圏界面

の気温は最近むしろ低温化傾向にあり、成層圏の水蒸気増加傾向とは正反対である事や直接対流

圏界面に到達するような積乱雲は熱帯においてもほとんどない事などが最近の研究で明らかにな

ってきた。 

そのような流れの中で、最近、熱帯対流圏界“層”（Tropical Tropopause Layer; TTL）なる概念

が導入されるに至った。TTLとは、対流圏と成層圏の間を面ではなく、ある厚みを持った層ととら

える新しいパラダイムである。具体的には、積乱雲活動が直接及ぶ高度である13～14kmから、従

来の対流圏界面（例えば気温極小で定義される高度で16～17km程度）の間の領域を指す。対流圏

下層の大気は、一旦TTLに入り、ここで時間をかけて水蒸気除去過程や他の化学的・微物理学的過

程を経た後に、成層圏子午面循環に伴うゆっくりとした上昇流に乗って成層圏深くに入っていく、

と言う考えである。TTLでは鉛直輸送よりも準水平輸送が卓越しているはずであり、乾燥大気形成

にも本質的役割を果たしている可能性が高く、大気波動のような力学過程の役割が本質的である

可能性もある。成層圏の水蒸気濃度が、単に対流圏界面の気温だけで決まっているわけではなく、

TTL内の諸過程によって決まっている、ということがポイントである。 

TTLの存在は成層圏への物質の流入口近傍での物質の滞留時間が従来考えられていたよりもず

っと長い事になり、TTLが短寿命化学種を除去する“chemical trap”としての役割も果たしている

事が示唆される。このことは、成層圏オゾンの長期変動見積もりに影響を及ぼす可能性がある。 

また成層圏水蒸気量の増大はHOxオゾン分解サイクルを加速させうる。HOxサイクルはオゾンホ

ール内など一部の領域を除けば、成層圏のほぼ全域で重要なオゾン分解サイクルである。よって、

水蒸気の長期変動がもたらすHOxサイクルによるオゾン分解速度の変化は成層圏オゾンの長期変

動を占う上で重要であり、その反応データの見直しと高精度化が不可欠である。 

 

２．研究目的 
 本サブテーマでは、成層圏水蒸気の変動・トレンドの理解を中心として以下の課題に取り組む

事を目的とする。(i)熱帯域における水蒸気観測を通して、対流圏から成層圏への水蒸気の流入口
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である熱帯下部成層圏においても中緯度と同様な水蒸気増加傾向があるかどうかを明らかにする、

(ii)大気波動などの持つ水蒸気除去（脱水）メカニズムを観測的に明らかにする、(iii)成層圏におけ

るHOxオゾン分解サイクルに関連する反応データの見直しを行う、ならびに(iv)TTLのchemical trap

としての役割と関連して、短寿命のオゾン層破壊関連物質（新規のハロゲン化合物や成層圏エア

ロゾルのソース物質）の寿命を決定する。 

 

３．研究方法 
（１）太平洋熱帯域上空での水蒸気ならびにオゾン観測 

熱帯下部成層圏における水蒸気の長期トレンドの有無や対流圏から成層圏への物質輸送メカニ

ズムを理解するためには、熱帯域上空において水蒸気や脱水過程と密接なかかわりのある巻雲の

観測、ならびに物質輸送のトレーサーとして扱うことが出来るオゾンなどの高度分布およびそれ

らの高頻度かつ長期的な観測の実現が不可欠である。本研究では、熱帯地方での観測所や人材の

確保など観測実施に必要な整備に加えて、熱帯上部対流圏から成層圏の高度領域の低濃度水蒸気

を精度よく測定するセンサの開発・改良を行った。研究では、アメリカのグループの協力を得て、

米国海洋大気庁（NOAA）が開発したゴム気球搭載型・鏡面冷却方式水蒸気計（NOAA FPH）（中

緯度下部成層圏の水蒸気増加トレンドを明らかにしたセンサ）、NOAA/FPHの後継機となる新し

い水蒸気計CU-CFHを用いて観測を行った。NOAA/FPHとCU-CFHとの間での系統的誤差が生じて

いないかについても確認した。さらに安価で操作の容易な商用の水蒸気センサ（商品名“Snow 

White”）の運用と改良も並行して行った。対流圏領域については既存の高層気象観測用ラジオゾ

ンデ相対湿度計（バイサラ社製RS80、RS90）を用い、NOAA/FPHやSnow Whiteとの比較観測を行

った。 

（２）衛星観測データや数値モデルの活用 

 太平洋熱帯域上空での脱水機構の調べるため、衛星観測データの解析や数値モデルを活用した。

衛星データとしては主にUARS (Upper Atmospheric Research Satellite)/ MLS (Microwave Limb 

Sounder)によって取得された上部対流圏の水蒸気データを用いた。鉛直分解能は約3 kmで、解析高

度は主として215、146、100 hPaのUARS指定気圧面を用いた。解析に用いたのは1991年9月11日か

ら1993年4月30日までの期間である。また、version 9 の CLAES エアロゾルデータを用いて絹雲の

出現頻度を見積もった。さらに、気温、東西風、南北風、鉛直風の物理量についてはECMWF客観

解析データを用いた。また熱帯域での積雲活動の指標によく用いられる OLR データを用いた。 

MLSの日々のデータの経度分解能が最大約25度と粗いので、その短所を補うために本研究では

コンポジット解析を行った。対流の指標であるOLRのデータに20～80日のバンドパスフィルター

をかけ、北半球冬季(10月～3月)の期間に標準偏差値(変動度)が高い地点(165E、 10S)を基準点とし

て選んだ。この基準点でのOLR データの時系列から5つのイベントを選び、Day 0 を中心として重

ね合わせた。 

数値モデルの活用では、東京大学気候システム研究センターおよび国立環境研究所で開発され

た大気大循環モデルCCSR/NIES AGCM2)を用いた。数値実験では水平分解能をT42（およそ2。8°×2。

8°）とし、鉛直には60層をとりモデルの上端を高度およそ50 kmとした。上部対流圏から下部成層

圏にかけての層の厚さは550 m程度である。更にサブテーマ（１）で開発した化学気候モデルと同

じ成層圏オゾンに関する修正チャップマン光化学過程3)も導入し、比較的現実的な成層圏オゾン分
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布を再現した。このオゾン光化学過程は力学過程、放射過程と結合させてある。下端の境界条件

としては、現実的な地形、および海表温のひと月ごとの気候値を境界条件として与えた。初期値

は化学気候モデルにおける積分3)の最終値を利用し、なじませるために4ヶ月間の積分をしたのち、

4年間積分した。この間、主要な変数の日平均値を毎日出力した。なお、各月を一律30日とし、1

年を360日とした。 

（３）レーザー光分解実験 

 成層圏での水蒸気や有機ハロゲン化合物の光化学プロセスなど、オゾン分解反応に関する研究

は、主としてレーザー光分解−レーザー誘起蛍光法

を用いた。例として図1に後で述べる大気の窓領域

でのオゾンの光分解で生成するO(1S)原子生成とそ

の反応を調べる際に用いた実験装置の概略を示す。

ここでは、オゾンの光分解にはYAGレーザー励起

OPOレーザーの第二高調波を用いた。O(1S)原子は

121。76nm付近の真空紫外レーザー光を用いたレー

ザー誘起蛍光法で検出した。なお検出用の真空紫外

レーザー光はKrを非線形媒体とした四光波混合法

によって発生させた。 

 

４．結果・考察 
（１）水蒸気センサの改良とその性能試験 

 本研究では、Snow Whiteはスイスのメテオラボ社のゴム気球搭載・鏡面冷却型水蒸気センサで

あり、測定原理としてはNOAA FPHと同じ鏡面冷却方式を採用している。鏡面冷却方式とは、大

気中に曝露した小さな鏡をなんらかの方法で冷却・加熱し、鏡の温度が大気の露点あるいは霜点

に維持されるよう、冷却・加熱を自動コントロールするものである。鏡を使用するのは、露・霜

の量をモニターするのに、鏡に人工光を当ててその反射光あるいは散乱光の強度を用いるからで

ある。直接の出力データは鏡の露点・霜点温度であり、熱力学の関係式（Clausius-Clapeyronの式）

を用いて水蒸気分圧値に換算する。さらに同時に測定された気圧と気温の値を用いて、水蒸気混

合比や相対湿度等の値に換算する。NOAA FPHでは鏡面の冷却に冷媒物質を用い、制御系も複雑

なアナログ回路を使用しており、センサの調整が容易ではない。一方Snow Whiteでは、鏡面の冷

却に電気冷却方式（ペルチエ素子）を用いており操作が手軽な点が特徴である。しかしながらSnow 

Whiteはペルチエ素子を用いているため、成層圏中層以高の極端に乾燥した領域で鏡を冷却する能

力が必ずしも充分ではない。そこで冷却能力を改善するための改良として、ペルチエ素子自体を

空冷する部品（ラジエーター）の大幅改良、およびコントローラー回路部への気温に応じたセン

シティビティー変化機構の付加、そして、より効率のいいペルチエ素子への代替を行った。 

熱帯域でSnow Whiteを運用し、対流圏領域については既存の高層気象観測用ラジオゾンデ相対

湿度計（バイサラ社製RS80）と、成層圏領域についてはNOAA FPHとの同時比較観測を実施した。

その結果、熱帯の高度19km以上の極端に乾燥した成層圏においては未だ充分な精度が得られてい

ないが、高度15km付近（TTL中部）までの測定については必要な精度が出ていることが確認され、

操作性が容易で比較的安価な水蒸気センサとして高頻度の水蒸気観測への道を開いた。 

図1 レーザー光分解−真空紫外レーザー

誘起蛍光装置の概略 
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更に世界で広く使われてきたバイサラ社のRS80およびRS90ラジオゾンデ搭載の相対湿度計と

の比較も行った。バイセラ社のラジオゾンデにはA−HumicapおよびH−Humicapの相対湿度センサが

用いられている。Snow WhiteならびにNOAA FPHとの比較観測から、A-Humicapセンサに関しては、

対流圏下層においてその指示値が系統的に低い事や対流圏上層では気温値に依存したdry bias（相

対湿度算出アルゴリズムの問題）が存在することを見出した。 

（２）太平洋熱帯域の水蒸気の多地点観測 

脱水の現場を押さえ水平移流に伴う脱水の有効性やその効率の定量化を目指して、2003年12月

のBandungとTarawa、2004年12月-2005年1月のTarawa、「みらい」(Parau近海)、Biak、Bandung、

Ha Noi、2005年12月-2006年1月と2007年1月におけるTarawa、Biak、Kototabang、Ha NoiにおいてSnow 

WhiteとCU-CFH型水蒸気ゾンデ観測を継続的に実施した。 

 2003年12月の観測値の解析から、熱帯対流圏界層（TTL）内を移流してきた大気塊は、客観解析

場で解像できる程度の分解能で経験した温度で決まる最低水蒸気混合比の約2倍程度の水蒸気を

保持していることが分かった。以下ではSnow Whiteゾンデの精度の観点から議論が可能で、地点

間の相異が顕著で比較的データの多いTTL下層領域に注目した解析結果を示す。 

 集中観測期間中に得られた水蒸気鉛直分布を、縦軸に温位、横軸に水蒸気の混合比をとって描

いたものを図2に示す。観測には主としてSnow White（青線）を用いたが、Bandungでの観測では

CU-CFH（緑線）を用いた。図の上段が2003年12月のTarawaとBandungにおける観測、下段が2004

年12月におけるTarawa、Biak、Bandungと2004年12月から2005年1月における「みらい」とHanoiに

おける観測結果である。平滑化しただけの生データで、解析を進めるには各観測の妥当性の検討

図2 上段: 2003年12月、下段: 2004年12月から2005年1月の集中観測で得られた水蒸気鉛直分布の

例。鉛直座標として温位(K)を利用。Bandun以外での水蒸気観測はSnow White（青線）による。

Bandungの2004年の観測ならびに2003年の観測の一部はCU-CFH水蒸気計による観測値（緑線）。
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や異常値除去が必要になるが、これらからでも水蒸気分布に見られる観測点毎の特徴は見て取る

事ができる。 

 350 Kから360 Kの高度領域においては、各観測点とも日々の変動が大きいことが分かる。この

高度領域で同じ大気塊を複数個所で捕らえる（Match対を見つれる）ことが出来れば、脱水の現場

での現象の理解につながる。2003年12月のTarawaとBandungにおける観測結果の比較(上段)による

と、TTL領域の水平移流に関して上流側に位置するTarawaの方が水蒸気混合比は高く、下流側の

Bandungの方が低い傾向にある。さらに、Bandungではこの高度域における水蒸気混合比が概ね2

グループに分けられ、グループ間の相異が大気塊の温度履歴と概ね対応することが見出された。

2004年12月/2005年1月の観測においても、Tarawaと「みらい」・Bandungとの相異は前年度のTarawa

とBandungとの相異と同様な関係がある事が見出された。また、わずか2例に過ぎないがBiakにお

いて水蒸気混合比が高度と共に急激に減少し、353K付近より上で極めて低い混合比が観測されて

いる。一方、Ha Noiにおける観測値は特にデータのスクリーニングが必要であるが、それらを考

慮に入れても、350K温位面より下で赤道上に位置する観測点よりもむしろ低い値が多く観測され

ている。これは、Ha Noiにおけるこの高度の大気塊が他の観測点とは起源を異にすることを示唆

図3 図2と同様の結果を2005年12月から2006年1月(上段)と 2007年1月(下段)の集中観測につい

て示したもの。上段の2005年12月から2006年1月の観測値にはTarawaおよびBiakで一部CU-CFH

による観測（緑線）が含まれるが、主としてSnow Whiteによる観測（青線）によるもの。一方、

2007年の結果はすべてCU-CFHによる観測結果。 
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している。 

 図3は図2と同様の水蒸気混合比鉛直分布を2005年12月から2006年1月の観測と 2007年1月の観

測について示したものである。図2で認められた特徴はBiakにおける355K温位面より下の極端な乾

燥状態を除いて、概ね確認できる。ただし、図3に示された2つの年の間で観測年による相異が比

較的顕著であるのは興味深い。すなわち、BiakとKototabangとにおいて350Kから355K領域の水蒸

気混合比を比較すると、2006年1月の観測においてはKototabangの方がBiakより水蒸気混合比が概

して低いのに対し、2007年1月ではKototabangにおいて比較的高い水蒸気混合比が観測され、2地点

間における大小関係が逆になっている。この結果は、2006年1月においてはTTL領域は東風で、

KototabangがBiakの下流にあったのに対し、2007年1月はエルニーニョの影響でこのような風系は

明瞭でなかったことと関係していると考えられる。 

図4は、図2と3で解析に用いられた2003年12月から2007年1月までの水蒸気ゾンデ観測データか

ら340、 345、 350、 353、 355、 360 K温位面上の値を抽出し、横軸に温度、縦軸に水蒸気混合

比をとって、各温位面上で散布図を描いたものである。345-350 Kにおいては、温度と水蒸気混合

比には正の相関が認められる。これは、これらの温位面においては水平移流に伴う脱水が進行中

であり、その場における温度に対応して水蒸気混合比が概ね定まっていることを示している。水

平移流している大気塊の水蒸気混合比は、その場ではなく、その上流側における温度に対応すべ

図4 2003年12月から2007年1月までのSOWER集中観測期間中に観測された水蒸気分布を元に描

いた温度と水蒸気混合比との散布図。左上から右下に向かって、340, 345, 350, 353, 355, 360 K

温位面上の値。 
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きであると考えられるが、脱水量を決める温度場の空間スケールが十分大きいために、上流側の

温度とその場の温度とが高い相関を持っている結果、このような特徴が認められるのであろう。

345-350Kのような正の相関は355 K、 360 Kの温位面では次第に明瞭でなくなり、観測値は垂直方

向にばらついて分布している。これは、その場における温度の変動が大きくないにもかかわらず

水蒸気混合比が大きく変動していることを意味する。水蒸気ゾンデの精度に対する吟味は必要で

あるが、水平移流説に立ってこの特徴を解釈するならば、この高度域において水蒸気混合比を決

定するのは温度場の水平スケールよりも遠方に位置する上流の温度場であるために、水蒸気混合

比はその場の温度と直接対応しない可能性がある。 

（３）熱帯対流圏界層（TTL）における水蒸気除去過程 

 熱帯対流圏界面領域は対流圏に起源をもつ大気微量成分が成層圏へ流入する主たる経路にあた

っている。成層圏の水蒸気濃度は、極低温となっている熱帯対流圏界面領域におけるなんらかの

水蒸気除去過程によって大きく規定されているはずであるが、その機構はまだ分かっていない。

そこで大気大循環モデルを用いた数値実験を行い、惑星規模大気擾乱（ケルビン波）による水蒸

気除去メカニズムについて考察した。 

 赤道ケルビン波とは、理論的には赤道領域に捕捉された惑星規模の大気重力波であり、東方に

伝播し、南北風成分が存在しないなどの特徴を持っている。対流圏界面における赤道ケルビン波

の鉛直波長は4～5kmにおよび、ひとつの波束がTTL全層に渡る事から、対流圏－成層圏間の大気

の輸送に影響を及ぼす可能性がある。 

 本研究では、東京大学と国立環境研究所で共同開発された大気大循環モデル（CCSR/NIES AGCM、

水平分解能T42、鉛直60層）を用いて数値実験を行った。その詳細は３（２）で既に述べた。用い

たモデルによる成層圏オゾン層の再現性については、東西平均かつ月平均の気温・東西風・オゾ

ンの緯度高度断面図は、定性的に現実をよく再現した。ただし、熱帯対流圏界面の気温が現実よ

り10 Kほど低く、冬の極域の下部成層圏の気温が現実より10～15 Kほど低い。後者に対応して極

夜ジェットが現実より強い。また、高度30 km付近のオゾン混合比最大領域の混合比値が現実より

30～40%ほど低い、などの特徴があった。 

赤道対流圏界面の気温の経度時間断面図からは、5～10月極大、12～2月極小という気温の季節

変動の特徴、および、年を通じて南米～大西洋～アフリカ～インド洋で極大、西太平洋で極小と

いう経度分布の特徴が、AGCMでよく再現された。さらに、全般に東進する擾乱が卓越しており、

特に北半球夏季のインド洋で振幅が極めて大きくなっており、東進大規模擾乱の多くが赤道ケル

ビン波で説明できる。一方赤道対流圏界面のオゾン混合比の経度時間断面図についても、気温擾

乱に伴い高濃度オゾンシグナルが東進していることが示された。数値モデル実験結果の東西・南

北構造を詳しく調べた結果、インド洋上のTTL近傍に、水平スケール約6000km、鉛直スケール約

5kmで東方やや下方に東風、西方やや上方に西風のペアーが位相速度15km/s程度で東進する擾乱が

卓越している事が分かった。 

更にオゾン混合比、雲水量、東西風・鉛直風ベクトルの赤道上の経度高度断面図、および地表

における降水量の赤道上の経度分布図、鉛直拡散係数の経度高度断面図、オゾン混合比の緯度高

度断面図などを詳しく調べた結果、赤道ケルビン波による下部成層圏から上部対流圏へのオゾン

高濃度空気の不可逆輸送、および、寒位相部での水蒸気除去、暖位相部での乾燥空気移流という

“水蒸気除去ポンプ”としての役割が確認された。更に数値実験結果は、TTLにおける水蒸気除去
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過程と熱帯の組織化した積雲群ならびにそれにより励起される大規模・小規模波動との間に関連

性がある事が示唆された。 

（４）上部対流圏水蒸気の季節内変動の解析 

はじめにも述べた通り、近年成層圏の水蒸気量が増加傾向にあるという観測事実があり1）、ど

のようなメカニズムで成層圏へ水蒸気量が流入しているのか、さらにそれがなぜ増加しているの

かが問題になっている。特に熱帯域においては、Madden-Julian Oscillation (MJO)4）で代表される大

規模な積雲対流活動にともなう季節内変動が顕著に見られ、最近ではオゾンゾンデ観測から、こ

のMJOが対流圏界面付近での赤道ケルビン波と相互に関連しながら、成層圏-対流圏混合を起こし

ていることが明らかになっている。5）そこで衛星から観測される水蒸気データを用い、上部対流

圏から下部成層圏領域の水蒸気の分布とその季節内変動について調べた。 

本研究では主にUARS (Upper Atmospheric Research Satellite)/ MLS (Microwave Limb Sounder)によ

って取得された上部対流圏の水蒸気データを用いた。鉛直分解能は約3 kmで、解析高度は主とし

て215、146、100 hPaのUARS指定気圧面を用いた。解析に用いたのは1991年9月11日から1993年4

月30日までの期間である。また、version 9 の CLAES エアロゾルデータを用いて絹雲の出現頻度

を見積もった。さらに、気温、東西風、南北風、鉛直風の物理量についてはECMWF客観解析デー

タを用いた。また熱帯域での積雲活動の指標によく用いられる OLR データを用いた。 

MLSの日々のデータの経度分解能は最大約25度と粗いので、その短所を補うために本研究では

コンポジット解析を行った。対流の指標であるOLRのデータに20～80日のバンドパスフィルター

をかけ、北半球冬季(10月～3月)の期間に標準偏差値(変動度)が高い地点(165E、 10S)を基準点とし

て選んだ。この基準点でのOLR データの時系列から5つのイベントを選び、Day 0 を中心として重

ね合わせた。 

図5は146 hPaでの合成した水蒸気の経度・時間断面図である。Day -10 から +10 の期間、対流

中心の上からやや西側で水蒸気量の多い領域が存在する。また、水蒸気量の極大値を示す日が対

流の活動が最大となった日の数日後(Day +2 から +10 の期間)に見られる。次に、水蒸気は気温の

影響を大きく受けるので、気温の変動について見てみる。図6は図5と同様に146hPa における気温

の経度・時間断面図である。経度方向に帯状波数が2から3的な構造であること、気温の偏差は 1 K

以内の変動であることがわかる。146 hPaでは積雲対流領域の上空、もしくは西側に気温の負の偏

差領域があり、それが対流とともに東進している様子が見られる。Day 0 付近で気温の負偏差が

最低となっていた。 

 気温の鉛直構造(図は省略)についてみると、積雲対流が活発な領域の約10度前方(東)の中上部対

流圏に暖かい領域がある。一方後方の対流圏全層は冷たい領域となっている。積雲対流領域上空

の上部対流圏から下部成層圏においては、高さとともに冷たい領域が東に傾き、その西側上方に

は暖かい領域が同じく東に傾いている。水蒸気偏差の分布をみると、積雲対流領域の上空100h Pa

までと西側(後方)に湿潤領域が広がっており、下層に比べ上層が特に西側に広がっている。このと

き風の場は積雲対流域の西側の上層で東風が(特に 150 hPaで)強い。 

最後に季節内変動にともなう絹雲頻度分布について論じる(図は省略)。146 hPaでは、絹雲頻度

の高い領域は積雲対流域に沿って東進している様子がみられる。特に頻度の高い領域はアフリカ

上空から東太平洋上まで広がっている。いっぽう100hPaでは、対流中心よりもやや東側の温度偏

差が低くなっている領域で絹雲頻度が高くなっている。 
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UARS MLSによって得られた上部対流圏、下部成層圏における水蒸気データと雲データを用い

て、1991 年 9 月から 1993 年 4 月までに見られた 5 つのMJO イベントをコンポジット (合成) 

することで、季節内変動にともなう水蒸気と絹雲頻度の分布とその変動の理解を試みた。215 hPa

と146 hPaでは積雲対流活動の影響がこの高さまで直接的に及んでいることが、いっぽう100 hPaで

は、対流加熱にともなう力学的な応答を通して、積雲活動の影響が間接的に及んでいることがわ

かった。脱水過程を考える上で重要な対流圏界面付近には対流加熱に対するケルビン波－ロスビ

ー波応答と密接に結びついた構造が見られ、ケルビン波とロスビー波の結合した構造にともなう

温度場と流れの場の変動は、熱帯さらには亜熱帯領域の空気を乾燥化させる重要な働きを持って

いることが示唆される。 

（５）熱帯下部成層圏における水蒸気の長期変化傾向について 

 水蒸気はその相(気相・液相・固相)を変えながら、地球大気システムの熱エネルギーバランスさ

らには化学過程にさまざまな影響を及ぼしている。特に、成層圏においてその混合比は地表付近

の1万分の1程度の低濃度となるが、そこでの放射収支あるいはオゾン破壊化学サイクルに重要な

効果を持っているばかりか、冬季極域下部成層圏における極低温の条件下で極成層圏雲を生成し、

オゾン層破壊サイクルの鍵となる役割を果たす。 

 近年、成層圏における水蒸気量が増加しているという報告1)がなされ、そこでの水蒸気収支に関

して研究者の興味が集まっている。その増加傾向はおよそ1％/yearほどであると見積もられ6)てお

り、それが成層圏における大気質変動に与える影響について研究がおこなわれている。たとえば

Dvortsov and Solomonによれば、水蒸気の増加トレンドは下部成層圏における寒冷化、オゾンの減

少をもたらす7)という。また、最近のIPCCレポート8)でも、成層圏における水蒸気増加の放射影響

に関し、二酸化炭素などと比べると定量的には小さいものの、考慮すべき重要な一つの要素とし

て取り上げられている。 

 成層圏における水蒸気量は、対流圏から成層圏に流入する空気塊が極低温である熱帯対流圏界

面付近を通過する際に脱水され非常に低濃度となって成層圏に入っていくことと、上部成層圏に

おけるメタンの酸化によって水蒸気が生成されることとのバランスで決まっていると考えられて

いる。成層圏で観測される水蒸気の増加傾向は、成層圏における水蒸気のソースであるメタンの

増加によって引き起こされているとも考えられるが、メタンの増加は現実に観測される水蒸気の

 

図5（左図）  146 hPa における水蒸気偏差の経度・時間断面図。 

図6（右図）  146 hPaにおける気温偏差の経度・時間断面図。 
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増加トレンドを説明するには足りないことがわかっている。あるいは、対流圏界面付近の温度が

上昇しており、絞り取られる水蒸気量が減ったのではないかという考え方もあるが、実際の観測

ではその逆の傾向が示されている9)。特にこの後者の考えとも関連して、対流圏界面付近の脱水過

程については、最近、観測・理論・モデルさまざまな観点から活発に研究が進められているが、

いまだに決定的なアイディアは提示されていない。一方、2000年代に入ってから衛星観測データ

で見られる下部成層圏領域における水蒸気の減少傾向、さらには衛星観測データとゾンデデータ

との不一致10)等、定量的な論議をおこなうための材料がいまだに欠乏している。 

 そもそも、成層圏領域における水蒸気のトレンドに関する報告1)は、中緯度域の1点（米国コロ

ラド州ボールダ）における水蒸気ゾンデ観測にもとづくもので、対流圏から成層圏への空気塊の

入り口である熱帯対流圏界面領域から下部成層圏領域において、どのような水蒸気量の長期変化

傾向が見られるのかについてはまだ明快な観測事実が示されていない。そこでわれわれは、過去

10年近くにわたり米国NOAAの研究者と協力して熱帯域における水蒸気ゾンデ観測をおこなって

きた。水蒸気ゾンデとしては、商用の鏡面冷却型水蒸気センサSnowWhiteとNOAAのグループが製

作している同じく鏡面冷却型の水蒸気センサを用いてきたが、SnowWhiteの現状のモデルでは成層

圏領域の観測が困難であることが分かったため、以下ではNOAAの水蒸気センサにもとづく観測結

果を示す。 

 図7には、これまでに熱帯域でおこなわれたNOAA水蒸気ゾンデ観測にもとづく、下部成層圏

(19-21km)領域における水蒸気混合比の過去約15年分の記録を示す。本研究計画以前(2002年以前)

については、NOAAのグループが熱帯西部・中央太平洋域(船舶および中央太平洋のクリスマス島

での観測を含む)で実施したCEPEX (Central Equatorial Pacific Experiment)キャンペーン時(1993年3

月)の観測、同じくNOAAのグループが1997年にブラジルでおこなった観測、さらにわれわれが

NOAAのグループとの共同で熱帯東部太平洋のガラパゴス諸島において実施した観測が含まれて

いる。本研究計画の中では、水蒸気ゾンデ観測をおもに西部太平洋域(インドネシア)でおこなった。

(観測地点については図1のキャプションを参考のこと。) 熱帯対流圏界面領域の水蒸気分布はそこ

での温度変動とも関連して一般的に大きく変動するため、ここでは対流圏界面よりも少し上の下

部成層圏領域、高度19- 21kmの平均値を求めた。 

 高度19-21kmの領域になると、場所による違いは少なくなると考えられる。しかし、たとえば熱

帯下部成層圏の水蒸気量は対流圏界面付近の温度と対応して年変動することが知られており、そ

のシグナルがゆっくりと上昇していく11)ため、季節性には注意を払う必要がある。ただし、多く

の観測は北半球の冬期を中心におこなわれており、特にデータ点の多い時期は12、1月にかたまっ

ている。いっぽうでは、NOAA水蒸気センサの基本的な測定原理は変わっていないものの、特にこ

こ2、3年を中心に電気回路系統の大きな変更がおこなわれており、測定自身の継続性がどこまで

保証されるかという問題も残っている。そういったさまざまな変動要因は存在するものの、全体

としては増加の傾向を見て取ることができる。 
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SPARC (2000)によれば、中緯度下部成層圏におけるNOAA水蒸気ゾンデ観測によるトレンドは

20- 22kmの範囲で1%/year程度である6)と述べられている。図7に見られる熱帯下部成層圏でのトレ

ンドは、1993年CEPEXキャンペーンのデータと最近（2007年1月）のデータから見積もるとおおよ

そ14年間で約1ppmvの増加（約30%の増加）であり、ほぼ同じ程度であるといえる。より明確な結

論を導き出すためには、もちろん上記したようなさまざまな不確定性について、今後より詳細な

検討が必要である。 

 いっぽう2001年頃以降、衛星から観測される熱帯下部成層圏領域の水蒸気が減少したことが報

告されている11)。また同時に熱帯対流圏界面付近の気温も低下したことが知られており、それが

水蒸気の減少傾向を説明すると考えられている。図7の時系列ではちょうど観測の少ない時期にな

っており、明瞭なシグナルとしては捉えにくいところでもあるが、確かにそのような傾向を見て

取ることができる。Randel et al.が扱っている期間は2003年まで11)であり、今後、期間を延長して

こういった減少傾向が継続しているのかどうか検証する必要がある。 

 具体的には、これら熱帯域でおこなわれた水蒸気ゾンデ観測のデータと過去10年以上の衛星観

測（おもに米国で打ち上げられたUARS、 EOS/AURAなど）による水蒸気データおよびその収支

に関わるメタン等の大気微量成分データを複合的に用いながら、成層圏における水蒸気の生成源

図7 NOAA水蒸気ゾンデ観測にもとづく、熱帯下部成層圏(19- 21km)における

水蒸気混合比。観測点は上記した8点のものを含む。 
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図8 O(1D)とO(3P)のスペクトル（○と☆）と、それら

をある比率で足した和スペクトル（黒丸印）。比率は、

和スペクトルが吸収スペクトル（実線）に重なるよう

に、最小二乗解析により得られる。O(1D)の量子収率を

決める方法として本研究で考案した。 

（主にはメタンの酸化）と消滅源（主には熱帯対流圏界面付近での脱水）の効果を定量的に特定

するとともに、力学場の解析から微量成分の輸送過程を明らかにすることによって、水蒸気の長

期的トレンドあるいは短期的な変動性の要因について明らかにする必要がある。特に、熱帯対流

圏界面付近においては、これまで蓄積されてきた水蒸気ゾンデ観測データと衛星観測データとの

徹底的な比較検証作業が要求される。これらの作業を通し、成層圏で観測される水蒸気のトレン

ドを含む変動要因が、消滅源における熱帯対流圏界面付近での変動性を反映しているのか、生成

源としてのメタンの変動性を反映しているのか、あるいは背景の輸送過程の変動性を反映してい

るのかについて明らかにすることによって、オゾン層変動を含む成層圏大気質変動の将来予測が

可能となる。 

（６）オゾン分子の308nmにおける光分解で生成するO(1D)の正確な量子収率測定 

 オゾンは220 - 330 nm付近の太陽紫外線を吸収することにより光分解反応を起こす。この際生成

される酸素原子は、エネルギー的に二つの異なる量子状態が生成可能である。 

  O3 + hν  →  O(1D) + O2   (1a) 

    →  O(3P) + O2   (1b) 

電子励起酸素原子O(1D)の大部分は、周辺の空気（N2、O2）により、基底状態O(3P)へと速やかに緩

和されて、オゾンが再生される。しかし、ごく一部のO(1D)原子はH2Oと衝突反応を起こしOHラジ

カルを生成する。このプロセスが成層圏・対流圏大気中のOHラジカルの主たる生成過程である。

従って、オゾンの光分解反応で生成するO(1D)とO(3P)の分岐比を正確に決定することが、大気化学

の理解には極めて重要な問題である。現在、295Kにおける308 nmでの光分解によるO(1D)の量子収

率についてRavishankaraら12)のグループが求めた0.79 ± 0.10という値が基準値として採用されてい

る。この値を基準に他の波長での光分

解収率などが決定されるため、値が正

しく求められているか否かは大変重要

な問題である。同時に、誤差が大きい

ので他の実験手法で得られる量子収率

に、誤差の伝播が起こる。 

 本研究では、308nmおける量子収率

を正確に、かつ、誤差をできるだけ小

さく測定するために、新しい方法を考

案した。まず従来まで分光学的な検出

が難しかったO(1D)とO(3P)の直接検出

を行うため、真空紫外レーザー誘起蛍

光分光法を開発した。この方法では、2

色の色素レーザー光（可視、紫外）を

非線形媒質に集光して、真空紫外領域

のコヒーレント光へと変換することに

より、115nmと130nm付近の光で、それ

ぞれO(1D)とO(3P)を直接検出できる。こ

の方法は非常に感度が高いので、数十
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表1. O3の193 nm, 215 nm, 220 nm光分解における

O(1S)生成量子収率 
λ/nm ΦO(1S)

λ References 
170-237 <1 ×10-3 (a) 
193  (2.5 ± 1.1) × 10

-3
 This work 

215  (1.4 ± 0.4)×10-4 This work 
220  (5.0 ± 2.7)×10-5 This work 

(a) L. C. Lee et al., J. Chem. Phys., 73, 256 (1980) 

mTorr程度の低圧の試料で実験を行うことができる。また、O3を解離させる紫外レーザーパルスと、

O(1D)またはO(3P)を検出する真空紫外レーザーパルスとの遅延時間をできるだけ短くすることに

より（約50ns）、反応セル内で起こりうる副反応（例えば、O(1D)+O3反応）を無視できる程度ま

でに抑えることができるので、定量性に優れている。 

 レーザー誘起蛍光（LIF）信号からは検出対象物質の相対濃度を知ることは出来る。しかし絶対

濃度を得るためには工夫が必要である。そこでまず、様々な解離波長の関数としてO(1D)の相対的

な生成量を求めた。この際、308nmにおける信号強度で規格化した。同様に、O(3P)についても308nm

での生成量で規格化された相対生成量の波長依存性を求めた。これにより、O(1D)とO(3P)の光解離

収率スペクトルが得られる。紫外励起されたO3の光解離反応は効率1で起こるので、オゾンの吸収

スペクトルは、O(1D)のスペクトルとO(3P)のスペクトルとを適当な比率で足し合わせたスペクトル

に一致するはずである（図8）。 

  σabs(λ)  =  s1D Y1D(λ)  +  s3P Y3P(λ)  (2) 

Y1D、Y3Pは、308nmを基準にしたO(1D)、O(3P)それぞれのスペクトル、σabsがO3の吸収スペクトル、

s1D、s3PがY1DとY3Pの足し算の比率である。この比率は、実験における検出系の感度因子の違いに

相当する。各波長のスペクトル強度Y1D、Y3Pにおける測定誤差を考慮した重みつきの重回帰分析

を行うことにより、感度因子s1Dとs3Pが一義的に与えられた。得られたs1Dを使って、O(1D)生成の

絶対的な量、すなわち量子収率が求められる。 

  Φ1D(λ) = s1DY1D(λ) / σabs(λ)  (3) 

この解析により、308nmにおけるO(1D)の量子収率の値として、0.804 ± 0.048 （95%信頼値範囲） を

得た。この誤差は、O(1D)およびO(3P)のスペクトル強度測定値の実験誤差が原因である。室温308 nm

における量子収率が、従来の方法に比べて、より直接的に計測され、不確定性も小さくなったこ

とから、今後の大気化学モデル計算における基準値として活用されるものと期待される。 

（７）大気の窓領域でのオゾンの光分解によるO(1S)原子の生成とその反応 

１）O(1S)生成収率の決定 

酸素分子とオゾンの吸収帯の間にある190-230nmの「大気の窓」領域にある193nmでのオゾンの

光分解では、O(1D)の生成収率が0.5程度と、230−310nmの波長領域での光分解に比べて小さい。こ

の事は別の光解離反応が進行している事を示唆している。励起酸素原子の一つであるO(1S)原子は

O(1D)よりも高いエネルギー状態にある原子で、エネルギー的には234n nmより短波長の光分解で

生成しうる。O(1S)原子は空気分子による脱励起反応が遅く、水蒸気との反応が速いため、O(1S) + 

H2O反応によるOH生成が成層圏OH生成に寄与しうる。 

 O(1S)生成量子収率測定に用いた実験装置の概略図は既に図1に示した通りである。得られる

O(1S)LIF信号強度は相対値であるため、絶対的

な量子収率を求めるためには、O(1S)検出シス

テムの感度を較正する必要がある。本研究で

は、HClの215, 220 nm光分解で生成するH原子

の生成量子収率が１であることを利用して、

HClの光分解から生成したH原子のVUV－LIF

信号（121.56 nm）を参照信号として用いた。  

O3の215, 220 nm光分解におけるO(1S)生成
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量子収率は次式で与えられる。 

ここで、Aは蛍光励起スペクトルの積分、I は 検出光強度、σ は吸収断面積、f は遷移強度、φ は

蛍光の量子収率、ΦHはHCl光分解におけるH 生成量子収率(= 1)である。O3,  HClを交互に光分解

し、得られたO(1S), H信号を比較することにより、O(1S)生成量子収率を決定した。その結果O(1S)

生成量子収率は、分解光波長が長波長になるに従い急激に減少することが分かった（表１）。 

２）O(1S)と大気微量成分との反応速度定数の決定  

O(1S)は、O3の193 nm光分解により生成

した。反応速度は[反応物]>>[O(1S)]の擬一

次反応条件で、分解光-検出光の遅延時間

を変化させ、O(1S) 真空紫外LIF信号の減衰

を測定した。擬一次反応速度定数の反応物

濃度依存性から各反応の速度定数を決定

した。得られた速度定数を表2に示す。 

今回測定を行った反応の中で、O(1S)と

O3, H2O, HClとの反応速度定数がそれぞれ 

(4.63 ± 0.45), (6.38 ± 0.38), (5.47 ± 0.27) ×

10−10 cm3 molecule−1s−1であり、非常に速い

反応であることがわかった。 

３）O(1S)反応の成層圏化学への影響 

今回得られたO(1S)生成量子収率及び、

O(1S) + H2O反応速度定数を用い、O(1S) + 

H2O反応によるOH生成（ROH
1S）が、従来

の過程であるO(1D) + H2O反応によるOH生成（ROH
1D）に対し、どれだけ寄与を持つか見積もった。

各高度におけるO(1S), O(1D) + H2O反応によるOH生成量は、次式で表される。 

 

ここで、F（λ）は太陽放射フラックス、σ(λ)はO3の吸収断面積、Φ(λ)はO3の光分解におけるO(1S)、 

O(1D)の生成量子収率である。O(1S) + H2O反応の速度定数については、OH生成の分岐比0.61を考慮

に入れた。 

図9に各高度におけるO(1D)反応に対するO(1S)反応の寄与を示した。本研究の結果、O(1S) + H2O 

→ 2OH反応が最大2.4%程度（30 km付近）OH生成を増加させることが判明した。O3の光分解にお

けるO(1S)の生成量子収率は大変小さいが、O(1S)はO(1D)に比べO(3P)への脱励起反応が遅く、H2O

との反応が速いため、成層圏でのOH生成に寄与を持つことが示された。 

∫ Φ=
λ

λλλσλ dFOR OOH )()()(][ 33 ][][][
][2

222222

22

OkNkOHk
OHk

ONOH

OH

++
×

 

O(1S)O(1S)3O3O(1S)H

HHHHClHO(1S)
O(1S) f][Oσ

Φf[HCl]σ
Φ

φ
φ

IA
IA

=  

表2. O(1S) + O3, H2O, HCl, O2, CO2の反応速度 
 Rate constant  a) References 
O3 (5.8 ± 1.2) ×10−10

(4.63 ± 0.45) ×10−10 
b) 
This work 

H2O 5.0 ×10−10, ± 100%   
(6.38 ± 0.38) ×10−10 

b) 
This work 

HCl no data, fast?   
(5.47 ± 0.27) ×10−10 

b) 
This work 

O2 (2.8 ± 0.8) ×10−13 
(2.64 ± 0.16) ×10−13 

(2.85 ± 0.31) ×10−13 

b) 
c) 
This work 

CO2 (3.6 ± 0.4) ×10−13 
(3.80 ± 0.22) ×10−13 

(3.09 ± 0.29) ×10−13 

b) 
c) 
This work 

a) in units of cm3molecule−1s−1, at room temperature 
b) K. Schofield, J. Photochem, 9, 55 (1978) 
c) T. G. Slanger and G. Black, J. Chem. Phys., 68, 989 

(1978) 
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（８）短寿命臭素化合物の大気寿命 

 有機ハロゲン化合物の規制の観点から、

特に下部成層圏でのオゾン層破壊に影響を

及ぼし得る臭素（＋ヨウ素）化合物が最近

問題となっている。1-ブチルプロパン

（CH3CH2CH2Br、BPと略す）はCFCの代替

品として工業用の溶媒として提案されてい

る人為起源の臭素化合物であるが、その大

気寿命は10日程度と見積もられている。よ

って、BPが直接成層圏に輸送される確率は

低い。しかしながら、もしBPの主要な反応

生成物であるブロモアセトン

（CH3C(O)CH2Br、BAと略す）の大気寿命が

アセトンと同様1ヶ月程度あるならば、BA

として成層圏を輸送される過程を考える必要がある。 

はじめに述べた様に、熱帯対流圏界層（TTL）の存在は水蒸気の除去だけでなく、対流圏から成

層圏へ物質が輸送される前にTTLにある程度の期間滞留する事が予想されるので、BPがオゾン層

破壊に与える影響を考える際には、BAの大気寿命がTTL内での滞在時間に比べて長いか否かも含

めて評価する必要がある。 

 BAとOHラジカルの反応速度係数はアセトンとOHラジカルとの反応と類似しているので、大気

寿命は光分解速度で規定されていると考えられている。そこで本研究では、光強度の波長分布を

太陽光とほぼ同じにした、ソーラーシミュレータを用いたBAの光分解速度決定実験を行った。実

験は内容積6-m3の光化学チャンバーを用いて、104–105 Paの圧力条件下で、BAの濃度を長光路

FT-IRを用いて追跡し、その時間変化から光分解速度を決定した。その結果、光分解速度は、圧力

に依存せず、(8.5 ± 1.8)×10-5 s-1（JNO2 = 4.0 × 10-3 s-1の条件下）と見積もられた。報告されているBA

の吸収断面積を用いると、決定された光分解速度から、BAの光分解収率は0.8±0.2と決定された。

一方、BAの光分解でBr原子が放出される場合、Br原子と対で2-メチルヴィノキシラジカル

（CH2C(O)CH3、MVと略す）が生成する。詳細は述べないが、BAと類似のCH3C(O)CH2Cl（CA

と略す）を太陽紫外光によって光分解するとCl＋MVに解離する。そこで、BAおよびCAから生成

するMVをレーザー誘起蛍光法で検出しその蛍光強度を比較した結果、BAの光分解ではBr＋MVへ

の解離以外のチャンネルが約50%存在していることが分った。光分解で生成するBr原子を含んだ生

成物の同定は行っていないが、その大気寿命はTTL中の空気塊の滞留時間より短いと思われる。 

本実験で得られた光分解収率をもとに、TTL内でのBAの光分解寿命を見積もると、数時間程度

となる。よって現時点でのPB放出による成層圏臭素濃度への影響は、BAとしての臭素原子の成層

圏へ輸送を考慮に入れても、その寄与は小さいと思われる。 

 

５．本研究により得られた成果 

（１）科学的意義 

・ 対流圏から成層圏への水蒸気の流入口である太平洋の熱帯域上空での水蒸気の高度分布の
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図9  O(１D) + H2O反応によるOH生成に対する

O(１S) + H2O反応によるOH生成の寄与 
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測定を実施した。太平洋熱帯域での水蒸気の変動実態を示す観測結果は限られており、本課

題で実施したそれぞれの測定地点における水蒸気分布の観測結果から、熱帯対流圏界面近傍

での水蒸気分布やその短期的な変動の共通性とその地点の特殊性・特徴を示すことが出来た

点で貴重である。 

・ 太平洋熱帯域の成層圏下部の水蒸気量の変動幅が示されたと同時に、長期的なデータの解析

から、水蒸気量に対する増加トレンドの存在を示唆している可能性のあるデータが始めて示

された。 

・ サブテーマ（１）とも連携して、成層圏での化学プロセスを考慮した大気大循環モデルを活

用して、脱水過程に大規模および小規模な大気波動の影響が関与している可能性をシミュレ

ートできた。 

・ オゾンの光分解による励起酸素原子の生成量や励起酸素原子の反応に係わる反応データの

決定がなされた。特にO(1D)原子の生成収率を高精度に決定した。この値は今後基準値とし

て用いられるものと考えられる。 

 

（２）地球環境政策への貢献 

・ 本課題の成果に関するアウトリーチ活動の一環として、2006年10月に一般向けの講演会を開

催、成層圏水蒸気量の変動に関しての講演を行った。 

・ 環境省環境研修所での地球環境保全研修で成層圏水蒸気の変化に関する研究成果の一部を

紹介した。 

・ 兵庫県および愛知県フロン回収・処理推進協議会通常総会での特別講演などで成果の一部を

紹介。 

 

６．引用文献 

1) S. J. Oltmans, H. Voemel, D. J. Hofmann, K. H. Rosenlof, and D. Kley, “The increase in stratospheric 

water vapor from balloonborne frostpoint hygrometer measurements at Washington, D.C., and 

Boulder, Colorado”, Geophys. Res. Letters, 27, 3453-3456 (2000).  

2) Numaguti, A., M. Takahashi, T. Nagajima and A. Sumi,: “Development of an atmospheric general 

circulation model, in Climate system synamics and modeling”, edited by T. Matsuno, Report of A 

New Program for Creative Basic Research Studies: Studies of Global Environmental Change with 

special reference to Asia and Pacific Regions, vol I-3, pp 1-27, Center for Climate System Research, 

University of Tokyo, (1995).  

3) Nagashima et al.（1998） 

4) R. A. Madden and P.R. Julian, Description of global-scale circulation scales in the tropics with a 

40-50 day period, J. Atmos. Sci., 29, 1109-1123 (1972).  

5) M. Fujiwara, K.Kita and T. Ogawa, Stratosphere-troposphere exchange of ozone associated with 

theequatorial Kelvin wave as observed with ozonesondes and rawinsondes, J. Geophys. Res., 103, 

D15, 19,173-19,182 (1998). 

6) Stratospheric Processes and their Role in Climate (SPARC) (2000), Assessment of upper tropospheric 

and lower stratospheric water vapor, WCRI 113, WMO/TD-N0 1043, edited by D. Kley, J. M. Russell 



 

 

A-1-2-44

III, and C. Phillips, World Meteorol. Org., Geneva, Switzerland. 

7) Dvortsov, V.L. and S. Solomon, 2001: Response of the stratospheric temperatures and ozone to past 

and future increases in stratospheric humidity. J. Geophys. Res., 106, 7505-7514. 

8) IPCC, 2007: Visit at http://www.ipcc.ch/ for recent information.  

9) Seidel, D.J., R.J. Ross, J.K. Angell and G.C. Reid, 2001: Climatological characteristics of the tropical 

tropopause as revealed by radiosondes. J. Geophys. Res., 106, 7857- 7878. 

10) Randel, W. J., Wu, F., Oltmans, S. J., Rosenlof, K. and Nedoluha, G. E., 2004: Interannual changes of 

strato- spheric water vapor and correlations with tropical tropopause temperatures, J. Atmos. Sci., 61, 

2133- 2148.  

11) Mote, P. W., K. H. Rosenlof, M. E. McIntyre, E. S. Carr, J. C. Gille, J. R. Holton, J. S. Kinnersley, H. 

C. Pumphrey, J. M. R. III, and J. W. Waters (1996), An atmospheric tape recorder: The imprint of 

tropical tropopause temperatures on stratospheric water vapor, J. Geophys. Res., 101, 3989–4006. 

12) R. K. Talukdar, C. A. Longfellow, M. K. Gilles, and A. R. Ravishankara, “Quantum yields of O(1D) 

in the photolysis of ozone between 289 and 329 nm as a function of temperature”, Geophys. Res. 

Letters, 25, 143-146 (1998). 

 
７．国際共同研究等の状況 

・ 熱帯域での水蒸気観測については、SOWER（Soundings of Ozone and Water in the Equatorial 

Region）として実施。SOWERはSPARC（成層圏プロセスとその気候に対する役割、世界

気候研究プログラムの中のプロジェクトの一つ）に関連するプロジェクトとして位置づけ

られている。SOWERプロジェクトは本課題メンバーが立案と実施において中心的な役割

を果たしており、アメリカNOAAおよびコロラド大学を始め複数の海外の大学・研究所と

連携して実施している。 
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