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課題名  Ａ－１０ 衛星観測データを利用した極域オゾン層破壊の機構解明に関する研究 

課題代表者名 中島英彰（独立行政法人国立環境研究所大気圏環境研究領域） 

研究期間 平成16－18年度 

 

合計予算額 

 

 165,800千円（うち18年度 54,800千円） 

 

研究体制 

（１）ILAS/ILAS-II観測スペクトルデータからの大気パラメータ導出手法の高度化に関する研究

（独立行政法人国立環境研究所） 

（２）地上・気球・他衛星データ等を利用した衛星データ検証に関する研究（独立行政法人情報通

信研究機構、京都大学、東北大学、福岡大学） 

（３）ILAS/ILAS-II等衛星データを用いた極域オゾン破壊機構解明に関する研究（独立行政法人国

立環境研究所、奈良女子大学、京都大学、東京大学） 

（４）化学輸送モデルを用いた極域オゾン破壊に関する研究（独立行政法人国立環境研究所、名古

屋大学） 

（５）地上赤外分光データと衛星観測データの比較による成層圏微量成分変動メカニズムの解明に

関する研究（独立行政法人国立環境研究所） 

研究概要 

 

１．序（研究背景等） 

1980年代初頭の南極オゾンホールの発見に端を発する国際的なオゾン層保護の動きの中で、1985

年には「オゾン層保護のためのウィーン条約」が採択された。その後1987年にはオゾンを破壊する

物質であるフロン等の生産量・消費量を国際的に規制するための具体的な行動を定める「モントリ

オール議定書」が採択され、1989年1月に発効した。わが国でもこれらの国際的な動きを受けて、

「特定物質の規制等によるオゾン層の保護に関する法律（オゾン層保護法）」が1988年5月に制定・

公布されている。ウィーン条約においては、締結国は、「研究及び組織的観測等に協力すること（第

3条）」と定めており、またわが国のオゾン層保護法においても、「国は、特定物質のオゾン層に

及ぼす影響の研究その他のオゾン層の保護に関する調査研究を推進する（第26条）」ことが規定さ

れている。このような流れを受けて、環境庁（当時）では1988年わが国独自のオゾン層観測衛星セ

ンサーの開発・運用に取り込むことを決定し、1996年8月打上げのADEOS衛星搭載の大気環境観測セ

ンサー・改良型大気周縁赤外分光計（ILAS）を開発した。また、その後継機として、2002年12月打

上げのADEOS-II衛星搭載の大気環境観測センサー・改良型大気周縁赤外分光計II型（ILAS-II）を

開発した。ILASは1996年11月から1997年6月まで、ILAS-IIは2003年4月から10月まで、南北両半球

高緯度におけるオゾン破壊に関連した微量気体成分の高度分布を測定することに成功した。 

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。このような過程の示唆は、航空機や衛星などの各種観測から過去十

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。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。また、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始めているところである。いず

れにせよ、未だ我々の成層圏科学に対する理解が不十分であることを示している。 

 

２．研究目的 

本研究では主にILAS-IIやILAS等わが国の衛星センサーによって得られたデータ、及び海外の衛

星センサーによって得られたデータを包括的に用いて、極域オゾン層変動の定量的把握とその変動

を引き起こす物理・化学的メカニズムの解明を課題の目的とする。そのため、衛星観測スペクトル
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データから微量気体量を導出するアルゴリズムの高度化のための研究、衛星データ質の検証とその

評価に関する研究、精度の確立された衛星データを用いた極域オゾン層破壊メカニズムに関した詳

細な解析的研究、及び3次元化学輸送モデルと衛星データの比較による、オゾン破壊メカニズムの

理解に関する研究を行うことを目的とする。 

目的達成のための目標は以下のとおりである。ILAS-IIデータに関しては、史上最大規模に発達

した2003年の南極上空でのオゾンホールの発生から消滅までを観測することに成功した。課題の開

始時点では、初期的な高度分布導出アルゴリズムである、バージョン1.4を用いた処理が始まった

ばかりであったが、この課題を通じて、これまでILASでも問題になっていた、極成層圏雲(PSC)発

生時における、気体濃度の導出確度の劣化を抑えるための気体・エアロゾルの同時算出手法の高度

化や、冬期のメタンに見られる正バイアスの低減に向けた調査研究を実施することを目標とする。

次に、それらデータの質を評価するために、独立に観測された他衛星データや、海外キャンペーン

等を通じて得られた地上からの検証データを利用した総合的な検証解析を実施し、その結果をアル

ゴリズムの高度化にフィードバックすることを目標とする。これらのアルゴリズム開発/データ検

証解析と平行して、特に2003年南極のデータから、PSCの発生頻度の定量化と脱窒規模の定量化を

行い、オゾンホールの生成に必要な条件がどの程度整っていたのかを調べることを目標とする。さ

らに、実際のオゾン破壊量および破壊速度に関して、大気の力学トレーサー(亜酸化窒素やメタン)

などを活用し、定量的にそれらの規模を把握することを目標とする。さらに大気力学的観点からは、

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が、これに対し、

ILAS-IIからの力学トレーサーの分布から鉛直流の見積もりを実施する。 

ILASデータに関しては、ILAS-IIに先行してデータ質の評価が完了した硝酸塩素(ClONO2)のデー

タを利用して、1997年北極の塩素化合物の時間変化(振る舞い)を明らかにすることを目標とする。

また、三次元の化学輸送モデルと別個の流跡線解析ツールを利用した大気の混合過程の定量化を行

い、1997年春季のILASデータとの比較を通じて、北極で破壊されたオゾンが、より低緯度(中緯度

側)のオゾンに与える影響について定量的に把握することを目標とする。 

 

３．研究方法  
 本研究は、以下の4つのサブテーマから構成される。（１）ILAS/ILAS-II観測スペクトルデータ

からの大気パラメータ導出手法の高度化に関する研究、（２）地上・気球・他衛星データ等を利用

した衛星データ検証に関する研究、（３）ILAS/ILAS-II等衛星データを用いた極域オゾン破壊機構

解明に関する研究、及び（４）化学輸送モデルを用いた極域オゾン破壊に関する研究、（５）地上

赤外分光データと衛星観測データの比較による成層圏微量成分変動メカニズムの解明に関する研

究の５つである。 

 サブテーマ（１）では、主にILAS/ILAS-II観測スペクトルデータから気体とエアロゾルを首尾よ

く切り分けるためのアルゴリズム高度化を実施した。サブテーマ（２）と（５）では、米国アラス

カやスウェーデン・キルナに設置された地上FTIRや、北極ニーオーレスンで実施された気球観測、

及びGPS衛星データ等を利用して、ILAS-IIのデータ質評価・検証解析を実施した。サブテーマ（３）

では、主に2003年南極オゾンホール中で生じたいくつかの化学・力学過程の定量化研究や、実際の

オゾン破壊量・破壊速度の定量化を実施した。また、ILASデータを用いた1997年北極での塩素化合

物の動態に関する研究を行った。サブテーマ（４）では、主に化学輸送モデルを用いた北極でのオ

ゾン破壊空気が、中緯度オゾンにどのような影響を及ぼしているのかを定量的に評価した。以降、

それぞれのサブテーマの内容の概要を述べる。 

 

（１）ILAS/ILAS-II観測スペクトルデータからの大気パラメータ導出手法の高度化に関する研究 

 ここでは、以下４つの調査研究を実施した。 

 1) 気体成分による吸収スペクトルに重畳するエアロゾルの吸収によるベース曲線をより精密に

推定する方法を調査研究した。2) 従来より指摘されてきたメタンデータの季節依存の正バイアス

の問題に対して、その問題解決のためのリトリーバル高度化に関する調査を行なった。3) 気体濃

度プロファイルの誤差評価に関する調査を行ない、新たな評価手法を開発した。4) 可視領域（0.8

ミクロン付近）における波長領域の選択から気温・気圧データのリトリーバル高度化に関する調査

を行なった。2)から4)については成果詳細版に譲ることとし、ここでは1)について簡潔に述べる。

 研究の背景として、ILAS/ILAS-IIの赤外領域(6-12ミクロン)の観測スペクトルデータは気体成分

の吸収とエアロゾル/PSC粒子の吸収により、特徴的なスペクトルを形成している。これを従来法で
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は、気体成分の吸収が比較的小さい４つのスペクトル素子(全部で44素子)において予め気体吸収分

を推定し、その後、他の波長領域における気体吸収分を線形補間により推定する(これを線形補間

法と呼ぶ)。これにより簡易的に気体・エアロゾルの分離を行ない、平行して、気体濃度プロファ

イルの導出と、４つの素子でのエアロゾル濃度(消散係数)の導出を実施している。しかしながら、

実際のエアロゾル粒子の吸収スペクトルは線形では表現できないため、一般に、線形からの逸脱度

に応じて気体吸収分が不正確に推定されることになる。このような不利点を克服すべく、本研究で

はより精度の高い気体・エアロゾル吸収の分離を目指して、最新の室内実験により得られたいくつ

かのタイプのエアロゾル組成の複素屈折率データをもとに、ミー散乱理論に基づき「エアロゾル物

理モデル」を構築し、エアロゾル/PSCのベース曲線を決める手法で気体濃度プロファイルと同時に、

各粒径・組成毎のエアロゾル/PSCプロファイルの導出を試みた。過去の気球観測等による粒径分布

の観測例などから、妥当と思われる粒径ビンを設定し、そのビン毎の吸収スペクトルを計算した。

これらスペクトルを線形結合することで、ベース曲線となるべきエアロゾルの吸収スペクトルを表

現し、同時に気体濃度を導出する。この手法で導出された気体濃度プロファイルの妥当性について、

詳細に検討した。ILASの全データ(約6000プロファイル)について、新手法と従来法による結果を、

各気体毎、高度毎に濃度の絶対値差として比較した。なお、PSCが発生しているシーンにおいて、

特に水蒸気やメタンに不本意な正または負のバイアスが現れることが分っている。 

 

（２）地上・気球・他衛星データ等を利用した衛星データ検証に関する研究 

 ここでは、南北両半球高緯度における地上・気球・航空機・衛星観測データ等を用い、データ処

理アルゴリズムの高度化および国際的に高水準な品質のデータを得るために必要不可欠な、他観測

データを用いた比較検証および関連研究を行った。なお、ILAS-IIとの同期観測、および直接比較

が適当でないものは検証に寄与する観測・データ解析を含めて「検証解析」を行った。1)地上FTIR

観測を用いた大気微量成分の比較・検証、および解析手法の高度化を行うとともに、2)地上FTIR観

測の装置誤差調査および手法改善をはかり、さらに3）衛星データ検証のためのGPS掩蔽衛星観測に

よる気温観測、4) 極域成層圏エアロゾル・極成層圏雲の粒径分布変動の気球観測をすすめた。 

 1) 情報通信研究機構が推進するアラスカプロジェクトの一環として運用されている、米国アラ

スカ州ポーカーフラット(65.1N, 147.5W)のフーリエ変換型赤外分光計(FTIR)データを用いた。2003

年4-5月のILAS-IIによる65N付近の観測結果をFTIRによるオゾン・硝酸データと比較した。アラス

カFTIR（Bruker120HR）の周波数分解能は0.0019cm-1であるが、太陽天頂角変化量を最小限に抑える

ため0.0035cm-1で観測行った。年間観測日数はオゾン（2425～3060cm-1）の場合2001、2002、2003

年でそれぞれ107、101、93日間であった。スペクトル反転解析にはロジャーズ最適法アルゴリズム

を用いた。これら一連の作業はSFIT2（version3.7）ソフトウエアを使用した。 

 2) またFTIRの装置誤差調査については、つくばに設置されたFTIRを用いた。装置関数の測定で

は、まず臭化水素や亜酸化窒素のガスセルを分光器内にセットし、これらのガスの吸収線を測定す

る。ガスセル測定結果からの装置関数の決定には、ドイツのHaseらによるプログラムLINEFITの改

良版であるLINEFIT9を使用する。光軸の調整はfringeを用いた方法と焦点調整、望遠鏡を用いた調

整などを行い、そのたびに装置関数を測定して結果を確認した。長期解析に用いたデータは1998年

12月から2005年6月の6年半のもので、観測日数は塩化水素が451日、フッ化水素が421日、オゾンが

428日、硝酸が417日、亜酸化窒素が427日、一酸化炭素が437日である。経年変動を見るために季節

変化と経年変動はサインカーブ+２次曲線によってフィッティングしている。 

 3) GPS掩蔽観測は、測位電波が大気中を伝播する際の遅延特性から屈折率の高度プロファイルを

求め、さらに気温（対流圏下部では湿度、電離層では電子密度）を得る斬新な衛星観測手法である。

世界初のGPS掩蔽実験は１９９５年に開始されたGPS/METであるが、小型衛星で実現できること、ま

たsecondary payload として搭載しやすいことから、その後多くの衛星ミッションが行われている

（最近では、2006年4月に6台の小型LEO衛星によるFORMOSAT-3/COSMICがGPS掩蔽観測を開始した）。

この研究では、2001年にドイツが打ち上げたCHAMP衛星によるGPS掩蔽観測で得られたデータを用い

た。 

 4) 極域成層圏エアロゾル・極成層圏雲の気球観測については、冬季にスピッツベルゲン諸島 

Ny-Aalesund（79N、129W）において，2002/03の冬季から2005/06の冬季にかけて4回の冬季および

2005年の秋季の観測を行った。気球搭載式粒子計数装置として、２種類の光散乱式粒子計数装置を

用いている。半径0.15mm以上の粒径の観測には、半導体レーザーを光源としたOPCを，半径0.15ミ

クロン以下の粒径に関しては、外部ミラー型He-Neレーザーを光源としたLPC（閾半径：0.056、0.075、

0.1、0.125、0.15ミクロン）を用いた。同時に，ライダーによる後方散乱係数(532nm、 1064nm)、
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偏光解消度(at 532nm)の bulk特性観測を実施した。これらの気球による粒径分布の直接観測デー

タとライダーによる遠隔観測データ、ILAS、ILAS-II観測データを比較解析した。さらに、昭和基

地において1997年より継続的に通年実施されているOPCゾンデ観測データの解析により、ILAS、

ILAS-IIが観測を実施した時期の成層圏エアロゾルの長期変動について、特に1991年ピナツボ火山

の成層圏エアロゾル擾乱の減衰に着目した解析を行った。 

 

（３）ILAS/ILAS-II等衛星データを用いた極域オゾン破壊機構解明に関する研究 

 ここでは、以下の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。 

 1) 定量解析に先んじて、総合的なILAS-IIのデータ質評価を実施した。そのデータセットを利用

して、2) 2003年南極での極成層圏雲(PSC)の発生頻度を定量化した。3) PSCの発生に伴う、一時的

な気相硝酸のPSC粒子中への取り込みや、粒子の重力落下による不可逆的な硝酸の除去(脱窒もしく

は脱硝)を確認した。4) そのような特殊な状況下の中で、実際のオゾン破壊量と破壊速度を高度毎

に定量化することに成功した。5) サブテーマ１で開発・改良された、エアロゾル物理モデルに基

づく気体・エアロゾル同時推定法を利用したILASデータセットを用いて、1997年の北極塩素化合物

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。6) 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。 

 1) 初めに、ILAS-IIのデータ質評価については、最初のデータ版であるバージョン1.4のオゾン、

硝酸、亜酸化窒素、メタン、エアロゾル消散係数について、ILAS-II観測と時空間一致の良い他の

衛星観測データとの比較を主に行った。さらに、数は限られるが、より精度の高い気球観測データ

との比較も実施した。 

 このデータを用いて、以下の2)から5)の2003年南極オゾンホール中での化学過程の定量解析を行

った。 

 2) PSCの発生頻度に関しては、そのPSC規模の指標となるエアロゾル消散係数を用いて、極渦内

でのILAS-II観測のうち、ある閾値を超えるエアロゾル消散係数をもつILAS-II観測の割合を求め

た。ここで閾値をどのように決めるかが鍵となる。ここでは、これまでに実績のある手法として、

10日間毎に観測高度別のエアロゾル消散係数の平均値と標準偏差値を算出し、その平均値に標準偏

差を５倍した値を加算して、それをその期間・高度での閾値とした。 

 3) 次に、そのPSCの発生により生じる一時的もしくは不可逆的な脱窒過程について調べた。手法

としては、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。これら測定１(始点)と測定２(終点)を１つのマッチペアとする。始点および終点

での硝酸およびエアロゾル消散係数の変化量から数日以内の比較的短い時間スケールで生じた物

理化学過程を議論する。 

 4) 最後に、オゾン破壊量と破壊速度の定量化の手法について述べる。オゾン破壊進行直前の６

月中旬におけるオゾンと亜酸化窒素の相関関係を確立した。亜酸化窒素は下部成層圏において、極

めて長い化学的寿命をもち、また、オゾンも光化学的な破壊を受けない限りは、この時期の下部成

層圏では十分に寿命が長いため、季節進行によって、オゾン破壊が生じると、基準相関からの逸脱

が生じる。この規模が、化学的なオゾン破壊量に相当する。これを一般にトレーサー相関関係法と

呼ぶ。このような相関関係を10日毎に、６月中旬以降、10月中旬まで解析した。さらに、いくつか

の高度領域に分けて、基準相関からの逸脱量を時系列で表した。これがオゾン破壊規模の時間変化

となる。この時間変化を日毎平均し、前日との差分を取ることで、１日当たりのオゾン破壊速度を

求めた。これらの定量解析結果について議論する。 

 5) 一方、ILAS-IIのメタンデータを利用した極域成層圏から中間圏における大気下降速度の定量

化については、先ず、メタン濃度の高度時間断面を作成する。メタンは大気トレーサーとしてしば

し用いられるように化学的寿命が長く、その濃度は高度とともに減少しする。同じ濃度のメタンが

見られる高度が時間とともに、どのように変化するかを見ることで大気の上昇下降速度を見積もる

ことが可能である。 

 6) ILASからの1997年北極成層圏における塩素化合物の振る舞いについて、硝酸塩素(ClONO2)のデ

ータ（ILAS-IIでは未だ未検証）を利用した。初めに、PSCイベントの抽出を従来の手法(前述の2)

と同じ)で行った。また、同時に測られている亜酸化窒素(N2O)から、これまで知られているN2Oと無

機塩素量(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Clyを推定した。

これにより、Clyの力学的な変動要素を排除した上で、ClONO2の振る舞いを解析できる。さらに、

ClONO2と密接な光化学的繋がりのある二酸化窒素(NO2)のデータを複合的に利用して、ClONO2/Cly比
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の変動要因を解析した。 

 

（４）化学輸送モデルを用いた極域オゾン破壊に関する研究 

 時間閾値解析法は、空気粒子のトラジェクトリーを解析し、トラジェクトリーが境界（本研究で

は北極渦の境界）を横切る粒子の数を勘定する。ただし、すべての時間スケールの粒子の境界超え

を数えることはせず、ある閾値以上の時間スケールの粒子の境界超えのみを勘定する。本研究では

閾値を1日、３日、7日、15日に設定し、計算を行った。例えば、閾値７日の場合は、極渦の内側に

７日以上滞在した粒子が極渦の境界を越え、極渦の外側に７日以上滞在したとき、極渦の内側から

外側へ粒子が通過したとみなす。 

 水平分解能T42（2.8度×2.8度）のCCSR/NIES化学輸送モデルを使って、以下の３つの数値実験を

行った。 

 ・実験１：化学輸送モデルの全領域で化学過程を働かせる。 

 ・実験２：上部対流圏から下部成層圏にあたる高度220 hPa～8.6 hPaの間の極渦の内側でのみ化

学過程を働かせ、極渦の外側では、オゾンを化学反応を起こさないトレーサーとして計算する。 

 ・実験３：高度220 hPa～8.6 hPaの間の化学輸送モデルの全領域でオゾンを、化学反応を起こさ

ないトレーサーとして計算する。  
 例えば、オゾン分布の実験２と実験３の差は、極渦内で化学反応により破壊されたオゾンの影響

を表す。  
 
（５）地上赤外分光データと衛星観測データの比較による成層圏微量成分変動メカニズムの解明に

関する研究 

 ILAS-IIのバージョン1.4データとの比較のために、地上からの分光観測データとして、以下の述

べるスウェーデン、キルナ(北緯68度)における赤外分光フーリエ変換分光計(FTIR)からの高度分布

導出結果を用いた。また、衛星観測データとして、欧州環境観測衛星(Envisat)搭載の受動型大気

測定マイケルソン干渉計(MIPAS)からのデータを用いた。FTIR分光計は、そのスペクトル分解能が

約0.003 cm-1という高分解能の装置である。測定したスペクトルは、既存の高度分布導出プログラ

ムにより、オゾンを始め、硝酸、亜酸化窒素、メタン、水蒸気などのプロファイルが得られる。但

し、地上からの測定であるため、高度分解能は、下部成層圏において、8-10 kmと悪くなる。キル

ナとILAS-IIの観測が同期するのは、そう多くはなく、お互いの観測の距離差が500 km、時間差が

12時間以内の一致基準を用いると、19の一致が見られた。次に、比較のために、ILAS-IIの高度分

解能(1-2 km)を、FTIRの高度分布導出法に基づく特別な方法で高度方向になまらせて、FTIR結果と

の比較を実施した。一方、MIPASとの比較は、お互いの高度分解能は大きく違わないため、そのま

ま比較を行った。比較に用いた観測ペア数は、一致基準を距離差300 kmと時間差12時間としたとこ

ろ、北半球から200余り、南半球から600余りの非常に多くの一致が抽出された。 

 

４．結果・考察 

（１）ILAS/ILAS-II観測スペクトルデータからの大気パラメータ導出手法の高度化に関する研究 

 初めに新手法と従来法により計算した透過率スペクトルと観測スペクトルとの残差の状況を確

認した。その結果、エアロゾル/PSCが存在する高度14-23 kmのどの高度でも新手法による残差が小

さく、後述するように結果として導出された気体濃度プロファイルも尤もらしくなることが分かっ

た。次に、より統計的観点からこの新手法の妥当性を評価するために、全てのILAS測定シーン(８

ヶ月間の衛星運用期間中に約6000)についてこの手法を適応し、特にPSCが存在している時期での改

善について確認した。気体の吸収が比較的強い、オゾン、硝酸、水蒸気、メタンについての結果を

考察する。オゾンと硝酸はその吸収帯の波長位置と吸収強度が大きいことから、エアロゾル/PSCに

よる影響を受けにくいため、エアロゾル消散係数がある程度大きな場合でも、気体プロファイルは

変化しないことが分かった。一方、水蒸気とメタンでは、消散係数がある程度大きいと明らかに従

来法では異常なプロファイルであるが、新手法ではそれが改善されることが分かった。水蒸気では

最大で1.5 ppmv程度、メタンでは0.8 ppmv程度、PSC発生シーンにおいてバイアスが解消された。

 次に、二酸化窒素、亜酸化窒素、硝酸塩素、五酸化二窒素、CFC-12、そしてCFC-11についての結

果を考察する。全体的な傾向として、二酸化窒素、亜酸化窒素、CFC-12では、新手法の方が導出さ

れた気体濃度が小さくなることが分かった。一方、硝酸塩素は多少大きくなることが分かった。従

来法によるデータ質は、亜酸化窒素、CFC-12はやや大きめ、硝酸塩素はやや小さめであったため、

新手法では、これらの問題も一度に解消される方向にあることも分かった。 

 残される課題としては、高度15 km以下において、新手法は、従来法よりも、亜酸化窒素濃度が

5-10%程度低くなることが分かる。このような結果を踏まえ、成層圏最下層領域での新手法の向上

を図る必要があることも明らかとなった。 
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（２）地上・気球・他衛星データ等を利用した衛星データ検証に関する研究 

 本サブテーマでは、南北両半球高緯度における地上・気球・航空機・衛星観測データ等を用い、

ILAS-IIデータの検証解析に資することを目的とする。データ処理アルゴリズムを高度化して国際

的に高水準な品質とするためには、他観測データを用いた検証は必要不可欠である。ここでは

ILAS-IIとの同期観測、および直接比較が適当でないものは検証に寄与する観測・データ解析を含

めて「検証解析」を行う。本研究では以下の成果を得た。 

 1) アラスカ(65.1N, 147.5W)のフーリエ変換赤外分光器（FTIR）観測（2003年春季）からILAS-II 

v1.4データと比較検証したところ、オゾンでは気柱全量および各高度での混合比とも20%以内、硝

酸では高度17km以上で10%以内の差で一致した。FTIRデータの誤差解析を行ったところ誤差は20%以

内であり、ILAS-II観測との差は誤差の範囲であった。また統計的な誤差を評価するため、時系列

（季節変動・年々変動）を導いた。オゾンなど基本的な大気物理量に対して観測精度を明らかした

ことにより、ILAS-II比較検証結果が適切であることが確認された。 

 2) FTIR観測においては分光計の装置関数が大気微量成分の高度分布推定に大きく影響するため、

つくばのFTIRを用いて装置関数の測定および光軸調整などを行った結果、大幅な装置関数改善が可

能となり、かつ装置関数改善により高度分布導出精度が向上したことを解析結果から確認した。ま

た観測結果された経年変動から塩化水素、フッ化水素全量にフロン規制の効果が見え始めているこ

とがわかった。 

 3) GPS掩蔽観測で得られる高品質の成層圏気温データをILAS-II気温プロファイルの検証に用い

るため、CHAMP衛星によるGPS掩蔽データの蓄積と整理、気温データ検証解析などを行った。従来の

処理法では高度35 km以上で温度推定に誤差が含まれるため、新たな解析法を開発し、他の観測結

果との比較・検証を行った。またこの研究により、極域成層圏における温度擾乱の気候学的特性を

明らかにすることができ、極域の重力波は地衡風調節、プラネタリー波の砕波、および極渦の崩壊

と関連することが分かった。さらに、北極と南極では波動エネルギーの季節変化に相違が認められ、

その卓越する生成機構も異なることが示唆された。 

 4) 気球搭載粒子計数装置とライダーによる光学特性の比較結果は、ILASおよびILAS-IIのエアロ

ゾルの基本情報として利用されている可視領域の光学特性の評価のためには、バックグランドエア

ロゾルの可視領域の光学特性の評価には、半径0.056ミクロンからの粒径領域の粒径分布を正確に

把握することが必要であること，また，この粒径領域の濃度、粒径分布は、2003年以降経年的に安

定していることを示した。また、極成層圏雲の光学特性の評価にも、同様の微小粒子にいたる粒径

領域までの光学特性の把握が必要である可能性を示した。これらの結果は、ILAS等の可視域衛星デ

ータの解釈にあたっては、0.15ミクロン以下の粒径領域のエアロゾル変動を考慮する必要性を示し

ており，経年変動を含む衛星によるエアロゾル観測結果のデータ検討に資するものである。また観

測された成層圏エアロゾル量の変動から、粒径分布の変動極渦の崩壊に伴う極渦外からのエアロゾ

ル流入が100mスケールの層でおきている領域があること、ピナツボ火山噴火の影響が噴火後10年近

く継続していたことなどがわかり、ILAS、ILAS-II等のエアロゾル観測結果の経年的、季節的なデ

ータ比較に資すると期待される。 

 

（３）ILAS/ILAS-II等衛星データを用いた極域オゾン破壊機構解明に関する研究 

 ここでは以下に述べるような成果を得ることが出来た。 

 1) ILAS-IIバージョン1.4データセットのデータ質評価を実施し、定量的に各データの信頼性を

評価した。その結果、オゾン、硝酸、亜酸化窒素、メタン、エアロゾル消散係数がどれも10-20％

の確度を持つことが分かった。 

 2) 2003年南極成層圏におけるPSC発生頻度(P(PSC))の高度時間断面を作成した。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。全体としては低温域とP(PSC)の高い時期・高度はおおよそ対応していることが分かった。しか

し、９月の高度20 kmに着目すると、気温はかなり低いにもかかわらず、P(PSC)は20％程度と低い。

PSC粒子自体は硝酸を含んでいるため、その発生を左右する気温以外の大きな要因は気相の硝酸濃

度である。硝酸濃度が高ければ、PSCの発生指標としてしばし使われる、硝酸三水和物(NAT)の存在

温度(T-NAT)がより高くなり、定性的にはPSCが発生し易くなる。硝酸は高度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。このレベルの硝酸濃度では、T-NATもかなり低下するため、気温がT-NAT以下となる

確率(P(T-NAT))もまた低下すると予想される。実際に高度20 km以下では、PSC発生頻度と、気温が

T-NAT以下となる確率との間に良好な相関関係が見られた。しかしこれとは対照的に、高度21-23 km

においてはP(PSC)とP(T-NAT)の相関は弱くなる。８月下旬から９月初旬にかけてP(T-NAT)は90％近

い高値であったが、対応するP(PSC)は15-40％という低い値であった。この原因を考察した結果、

その時期でのエアロゾル消散係数が冬の初期に比べて低くなっており、PSC粒子の核として働くべ
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き粒子が減少したことによって、PSCの増大が抑制されたものと考えられる。このようなエアロゾ

ル濃度の減少は、クレンジング効果とも呼ばれ、PSCの重力落下により引き起こされたものと考え

られている。 

 3) 同じく2003年南極成層圏における硝酸とエアロゾル消散係数の振る舞いから、期待される数

日以内の時間スケールでの不可逆的な脱窒規模の定量化を行った。そのために、各マッチペアの流

跡線上の終点での硝酸濃度から始点での硝酸濃度の差分(硝酸濃度差)を求め、それを始点での硝酸

濃度、およびエアロゾル消散係数の相対変化(終点/始点比)の関数として表した。その結果、６月

と８月では、極めて特徴の異なる硝酸濃度差と消散係数比との関係が得られた。６月の高度20 km

では、硝酸濃度差が大きく、かつエアロゾル消散係数比も大きいマッチケースがいくつか見られた。

これらのケースでは、始点(もしくは終点)でPSCの発生を示す程度に大きなエアロゾル消散係数と

なっており、逆に終点(もしくは始点)では、平穏なバックグラウンドレベルの消散係数となってい

た。また、消散係数が大きい時には硝酸濃度は低く、それらの間には比例関係が認められた。以上

のことから、６月というまだPSC発生の初期段階においては、一時的な脱窒が卓越しており、硝酸

濃度差の規模は、エアロゾル消散係数比の規模と非常に良く相関することが初めて分かった。一方、

６月よりもさらに気温の低下が進んだ８月では、始点および終点どちらの硝酸濃度も、2 ppbv程度

に低く、これは、冬の初期(５月上旬)の硝酸と亜酸化窒素の関係から導かれる基準硝酸濃度(12 

ppbv)に比べて10 ppbvも低くなったいたことが分かった。同時に測定されているエアロゾル消散係

数は、バックグラウンドレベルに近い低濃度であったため、既に不可逆的な脱窒が進行したか、も

しくは、一時的な脱窒だとしても低濃度の硝酸と消散係数を説明するには、粒径が１日当たり1 km

以上の落下速度をもつ規模の大きさになる必要があるため、大規模な脱窒を生じ得る可能性がある

ことが分かった。 

 4) 以上の解析から、５月以降の連続的な高頻度のPSC発生と８月までに生じた大規模な脱窒の結

果、オゾン破壊にとっての条件が十分に整っていることが分かった。実際の2003年南極オゾンホー

ルの定量解析の結果、トレーサー相関関係法で求めたオゾン破壊量は、高度15-17 km付近において、

基準となる６月の2.5 ppmvから、９月の終わりでは、ほぼゼロにまで低下していたことが明らかに

なった。同様に、高度21-22 kmでは、基準濃度の3 ppmvから1 ppmvまで変化した。この高度では、

特に９月の変化が大きく、オゾン破壊速度は、最大で１日当たり90 ppbvという規模に達していた

ことが分かった。このような規模は、過去の報告ともほぼ一致し、現状の大気環境下では観測的に

このレベルのオゾン破壊速度が最大値であると考えられる。 

 5) ILAS-IIデータを利用した、力学過程の研究からは、以下のことが分かった。成層圏から中間

圏における大気力学トレーサーであるメタンデータを用いて、南半球の夏から冬の時期にかけての

高高度(50 km以上)の空気塊の下降運動を、世界に先駆けて見出すことに成功した。メタンの高度

分布に、特徴的な濃度ピークがあることが見出され、このピーク高度が季節進行とともに下降して

くる様子が明らかになった。その速度はおおよそ１ヶ月当たり10 kmになる。高度が高くなるとと

もに大気密度は減少するので、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。一方で、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。この点について詳しく見るため、米国の衛星センサHALOEの観測から1997年2-3月のメタンの帯

状平均値を緯度・高度断面にて解析したところ、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60 km付近に極大値を持っている、あるいは言い換えると南半球高緯度成層圏界面付近

(50km)に低濃度域が存在していることがわかった。さらにWACCM光化学モデルデータにもとづいて

この低濃度のメタン分布を詳細に調べたところ、それがメタンの酸化によって作り出されており、

同時期・同領域においてメタンの時定数は2ヶ月程度と短くなり、励起状態酸素原子や水酸基ラジ

カルの濃度も増加すること、さらには塩素ラジカルの濃度も増加することが分かった。 

 6) 最後に、ILASデータを利用した、1997年北極成層圏での、硝酸塩素の時間発展の様子を明ら

かにした。代表として、温位475 K, 550 K, 625 KにおけるClONO2/Clyの時間発展を極渦の内側、境

界、外側に分類して解析した。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

1月15-2月10日、2月11-3月10日、3月11-4月30日の３つの期間に分けた。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。第II期では、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。第III期では、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。このような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
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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。 

 

（４）化学輸送モデルを用いた極域オゾン破壊に関する研究  
 まず、ECMWFデータを使ったCCSR/NIES化学輸送モデルと時間閾値解析法により、ILASの観測デー

タが存在した1997年の冬～春にかけての北極渦内外の大気の水平方向の輸送と、それに伴う極渦内

オゾン破壊の極渦外オゾン濃度への影響を調べた。時間閾値解析法によって、1997年1月1日～4月

30日の期間中、極渦内からその外側への空気塊の4回にわたる大流出イベントがあったことがわか

った。同じ年の南極渦では時間解析閾値法によってこのような流出イベントは見つからなかったこ

とから、非常に安定していた1997年の北極渦でさえも、南極に比べると水平方向の極渦内外の空気

の交換は大きいことがわかった。そして、化学輸送モデルを用いた極渦内化学ON/OFF実験により、

極渦の境界のすぐ外側の55°～65°Nの等価緯度帯では、その影響は、450 Kの高度で20～25%、

365-525 Kの下部成層圏の範囲では、15 DU程度の影響があることがわかった。特に、450K付近のILAS

のオゾンデータが示す2月中旬から3月下旬にかけてのオゾン濃度の低下はこの影響によるもので

あることが、明らかとなった。 

 次に、極渦空気の鉛直方向の輸送を調べるため、時間閾値解析法によってその鉛直フラックスを

計算した。その結果、1月～4月の期間の下降流速度の平均値として約1.6 km/monthの値が得られた。

 極渦空気の孤立性は、冬の間の極渦空気の下降と、極渦外の空気との水平方向の混合とによって

決定されるが、1997年の北極渦の場合、水平方向の極渦空気の入れ替わりは鉛直方向に比べて一桁

小さいことがわかった。また、上述の極渦内鉛直速度だと北極渦が成立している12月から3月また

は4月にかけての４～5ヶ月の間に、極渦内の空気がすべて入れ替わってしまうことはないことが示

唆される。つまり、北極渦は極渦の周りの大気に対してオゾン濃度減少のFlowing Processor（極

渦の存在期間中に空気の混合が発生）として完全に働いているわけではないことがわかった。しか

しながら、極渦周辺の限られた等価緯度帯では極渦成立中にオゾン濃度低下の影響を起こしてお

り、この部分はFlowing Processorとしての働きをしている。一方、1997年5月上旬の北極渦崩壊時

には極渦内のオゾン濃度が低下した空気を周囲にばらまくので、Containment Vessel（極渦がタイ

トで化学反応の収納容器のようなイメージ）としての特性も持ち合わせている。 

 

（５）地上赤外分光データと衛星観測データの比較による成層圏微量成分変動メカニズムの解明に

関する研究 

 FTIR分光計との比較から、オゾンについては、ILAS-IIとの相対値差が高度20 km以下で5％以下、

22 km以上では、最大20％まで増加した。絶対値差でみると、おおよそ0.9 ppmvほどILAS-IIの方が、

FTIRよりも値が小さいことが分かった。硝酸は、高度24 km以上で逆にILAS-IIの方が、FTIRよりも

1.3 ppbvほど(相対値差で20-22％)大きいことが分かった。亜酸化窒素とメタンは、ともにILAS-II

の方が、FTIRよりも小さく、前者で10-15％、後者で10-20％の相対値差であることが分かった。解

析に用いることが出来た一致シーン数が少なかったため、統計的には十分な結果が得られていない

が、全く異なる測定原理に基づく比較研究例として意味のある結果である。 

 一方、MIPASとの比較から、オゾンについては北半球において最大でも0.4 ppmvの違い(ILAS-II

の方が大きい）、南半球において最大でも0.6 ppmvの違いに留まり、良好な結果が得られた。一方

水蒸気とメタンはともに北半球において、特に高度20 km以上で大きな差(ILAS-IIの方が小さい)が

見られた。この問題については、ILAS-IIの高度分布導出アルゴリズムの問題であることは、以前

から周知のことであり、本推進費課題とは別のアルゴリズム改訂作業により検討を重ねてきた。そ

の改訂により処理されたバージョン(2.1)のデータとの比較も実施し、問題であった水蒸気とメタ

ンの高高度のデータ質が格段に改善され、水蒸気では高度40 kmで6 ppmv程度もILAS-IIが小さかっ

たことが、0.5 ppmvにまで縮小していることを確認した。 

 

５．本研究により得られた成果 

（１）科学的意義 

 サブテーマ１、２、５から得られた精度の高い極域成層圏気体・エアロゾルデータを用いて、サ

ブテーマ３では2003年南極オゾンホール中および1997年北極での物理化学プロセスの定量化研究

を、サブテーマ４では、３次元化学輸送モデルを駆使して1997年北極でのオゾン破壊が我々の住む

中緯度域に与える影響評価を実施した。 

 サブテーマ１では、世界で初めて中庸な波長分解能（0.1ミクロン程度）の赤外分光計からの大

気吸収スペクトルに含まれる、気体・エアロゾル成分の同時推定手法を確立した。 

 サブテーマ２（および５）では、主にILAS-IIからの2003年の観測データを、南北両半球高緯度

における地上・気球・航空機・他の衛星観測データ等を用いて検証解析を行った。データ処理アル

ゴリズムを高度化して国際的に高水準な品質とするために不可欠な、同期観測の比較、また観測原
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理・手法の妥当性の検証に資する観測・解析を実施した。大気組成については地上FTIR観測の分光

系高精度化とともに、ILAS-II観測をアラスカでの同期観測の比較・解析によって定量的に検証し

た。気温は較正不要で高精度に観測できるGPS掩蔽法について、上部成層圏気温導出法の開発とデ

ータの科学的妥当性を確認しつつ気温擾乱（大気重力波）と惑星波・極渦との関係を明らかにした。

エアロゾルは、ILAS-IIリトリーバル高精度化に不可欠な、気球による成層圏エアロゾル・PSCの粒

径分布観測を実施するとともに、ライダー観測などとあわせて、ILAS、ILAS-II観測の解析におい

て0.056ミクロン程度の小粒子までが重要であること、などを明らかにした。最終的に、

ILAS/ILAS-IIデータは極域成層圏の科学研究に利用可能な質を持つことを包括的な検証解析から

明らかにした。 

 データ質の確立されたILASおよびILAS-IIデータを利用して、サブテーマ３では、2003年南極に

おいて、以下の科学成果を得た。まず、定量的にPSCの発生頻度を求めることに成功した。特に、

８月上旬の高度20 kmでは80％もの発生頻度をつきとめ、塩素の活性化に寄与していることが裏付

けられた。硝酸とエアロゾル消散係数の変動からは、６月と８月で極めて異なる振る舞いが見出さ

れた。６月では一時的な脱窒が、８月では10 ppbv程度の大規模な不可逆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。1997年の北極については、塩素

の活性化度合いを見積もるために重要な、硝酸塩素(ClONO2)の複雑な時間変化を捉えることに成功

した。特に、同時に測定されている二酸化窒素(NO2)との非常に良い逆相関関係が、春先の3-4月に

見られたことは、世界で初めてのことである。 

 最後にサブテーマ４からは、時間閾値解析法、CCSR/NIES化学輸送モデルによる極渦内化学ON/OFF

実験、およびILAS観測データの独自の３つの手法を使って1997年北極渦の孤立性と極渦内オゾン破

壊のその周りの大気への影響を定量的に明らかにした。時間閾値解析法は、ラグランジュ的視点か

らの物質輸送の新しい解析法であり、それを極渦内外の空気塊輸送に初めて応用した。 

 

（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)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である。 
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