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１．はじめに 
	
 成層圏大気の化学過程や輸送過程が、長期的な視点で、現在進行しつつある地球温暖化

とどのように関係し、応答するのか、あるいはどのような相互作用があるのかという問題

は、現在の大気科学の大きな課題の一つである。この問題を観測から明らかにするために

は、数十年以上の期間にわたって、精度の良い観測を継続しなければならない。我々クラ

イオサンプリング実験グループが継続してきた成層圏大気の直接採取は、様々な大気成分

の分析を通して、成層圏の輸送過程と化学過程の長期変化の解明に貢献しようとしている。

その主要な研究課題を大きく分けると、第一に、成層圏における化学過程にほとんど関与

しない微量成分（CO2や SF6などの、いわゆるクロック・トレーサー）の濃度を計測する

ことにより、成層圏大気の平均年代を推定し、その長期的な変化を検出することである。

この平均年代の変動は、成層圏における平均子午面循環の強弱や、混合過程の変化に対応

するものと考えられている（Engel et al., 2009）。近年、このようなクロック・トレーサー
に加えて、大気主成分の質量分析の結果から成層圏大気の重力分離を発見し、これを成層

圏大気の輸送過程の解明に利用できることを示した。重力分離はこれまでに知られていな

かった成層圏の力学的プロセスであるとともに、平均年代と重力分離を組み合わせること

で、成層圏大気の循環を新たな視点で探る手段として期待されている。第二に、成層圏大

気中の化学過程において中心的な役割を担っている CH4や N2O などの反応性の長寿命種
について、その濃度や関与する化学過程の長期変化を明らかにすることも我々の重要課題

である。そのため、単にそれらの濃度を計測するだけではなく、各種の同位体について高

精度の分析を実施し、詳細な化学過程の解明を進めている。これらの目的のために、これ

までに三陸および大樹町での国内実験をはじめ、スウェーデン・キルナや南極・昭和基地

での気球実験を成功させてきた。一方、赤道上空での直接大気採集による成層圏大気の観

測は、２０１２年２月に本実験グループによって実施された白鳳丸船上気球実験が初めて

であり、世界的にみて他に観測例はない。この観測についても成功し、赤道上空成層圏の

新たな知見が得られたが、４機の気球を用いた４高度での大気採取であったこと、また、

東太平洋のみでの観測であったことなどから、熱帯対流圏界層（TTL）を含めたより高度
分解能の高い新たな赤道上空での観測が必要であった。そこで、２０１５年２月に、TTL
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の大気科学過程の解明を主眼とした研究プロジェクトの一環として、インドネシアにおけ

る成層圏大気サンプリング実験を実施した。このプロジェクトは、熱帯大気の研究に長年

の実績がある SOWERグループと、大気成分を専門とするクライオ実験グループとが共同
し、熱帯大気の物理・化学過程の観測・解明をめざしたものである。ここでは、主に成層

圏大気サンプリングを中心として、観測の最新の成果を報告する。 
２．大気採取とガス分析の概略 
気球実験はインドネシア東部のパプア州ビアク島にあるインドネシア航空宇宙研究所の施

設において実施された。大気の採集には、ジュールトムソンミニクーラーを内蔵した小型

クライオジェニックサンプラーを用いた。４機のゴンドラのそれぞれに２個のサンプラー

が搭載されており、２月２２日から２８日の間に行われた４回の気球実験によって、高度

１７kmから２９kmまでの合計８の異なる高度において採集を行った。それぞれのサンプ
リング容器のサンプル量と採取高度を図１に示す。サンプラーを国内に輸送した後に大気

サンプルの量を調べた結果、７高度においてそれぞれ 2.0〜9.3L(STP)の空気が採集されて
おり、各種の成分分析によりそれらに汚染・変質のないことが確認された。なお、最もサ

ンプル量が少なかった容器については、回収後の内圧が大気圧であったことから、何らか

の理由によりサンプリング後に空圧弁が開き、試料が失われたものと考えられる。このサ

ンプルについては濃度分析の結果も異常値を示したため、結果からは除いた。大気サンプ

ルは国内の研究機関に配分され、様々な化学成分の濃度や同位体の高精度分析に使用され

る（表１）。特に、CO2や SF6、さらに大気主成分の濃度や同位体比（O2/N2比、Ar/N2比、

N2、O2、Ar の同位体比）は、大気中の化学過程には関与しないことから、力学過程の解
明に役立つものと期待されている。 

表１	
 主な研究対象・分析項目とその研究実施機関 
主な研究対象 成分 主な研究実施機関 

平均年代の推定、分布とト

レンド、数値モデル 

CO2, SF6 東 北 大 、 宮 教 大 、

NOAA/ESRL 

重力分離とその応用 

分子拡散、数値モデル 

O2/N2 ratio, Ar/N2 ratio, δ15N of N2, 

δ18O of O2, δ
40Ar, δ13C of CO2 

産総研、宮教大、東

北大 

成層圏メタンのトレンド・成

層圏水素収支 

CH4, N2O, H2, δD of CH4 東北大、宮教大、環

境研 

成層圏メタンの消滅過程 CH4, δ
13C, δD of CH4 東北大、極地研, 

宮教大 

成層圏 N2O の消滅過程 

数値モデル 

N2O, N2O isotopocule ratio 東工大、JAMSTEC 
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３．結果と考察 
図２に CO2、SF6、CH4、N2Oのそれぞれの濃度の鉛直分布を示す。どの成分についても、
高度とともに濃度が減少してゆく様子が見られる。高度に応じた鉛直構造の違いに着目す

ると、CO2と SF6には相関が見られ、高度２４〜２５km 付近においてやや急な濃度の低
下が見られる。両成分に対する化学過程の影響は小さいことから、赤道上空成層圏の鉛直

上昇速度や水平混合などの力学過程によってこれらの鉛直構造が形成されていると考えら

れる。この構造は、後述のように、大気の平均年代の鉛直構造を意味しており、高度２４

〜２５km以上で急に年代が古くなることを示している。一方の CH4と N2Oは同様の単調
な濃度低下を示しており、TTLから成層圏中層までを上方に輸送されながら、それぞれの
消滅反応が進行することによって、結果的に似た鉛直構造をもつものと考えられる。過去

の研究においても、成層圏での CH4と N2O がそれぞれ独立の反応過程によって消滅する
のにも関わらず、両者にはコンパクトな相関関係が見られることが多い。本研究の結果か

ら、赤道上空でも CH4と N2O の濃度の間には一定の相関関係が見られるが、日本上空の
それとは明らかに異なっており、赤道と中緯度での化学過程と混合などの力学過程の相違

によるものと考えられる。今後、両者の同位体の解析結果とともに詳細な検討が必要であ

る。 
本研究と２０１２年に実施された白鳳丸実験によって明らかになった赤道上空成層圏の

CO2濃度を、高度２３km以上について平均し、日本上空の成層圏の濃度と比較した結果、
赤道上空の成層圏における濃度増加が明瞭に見られた。さらに、対流圏の地表における濃

度とも比較するために、NOAA/ESRLのモニタリングネットワークの中のマウナロア（Ｍ
ＬＯ）における濃度も参考にした。日本上空成層圏の観測は、過去３０年間をカバーして

おり、概ね対流圏での増加に追随するように、成層圏でも濃度が増加していることが知ら

れている。しかも、対流圏での非直線的な増加傾向や数年スケールの増加率変化が、一定

の遅れを伴って成層圏に伝播していることがわかる。これに対して、赤道上空の濃度は両

者のほぼ中間の濃度を保ちながら、同様な増加を示していることがわかった。このことは、

熱帯において対流圏から流入した大気が、Brewer-Dobson循環によって極側に輸送される
ために、赤道上空では年代が若く、中緯度側では年代が増加することを意味している。こ

の関係を用いて CO2濃度から平均年代を推定した。インドネシア上空では最も高い高度で

も平均年代は３．５年程度であり、北極、南極、日本上空の結果と比較すると２〜３年程

度若いことがわかった。近年、衛星による成層圏 SF6濃度の観測が行われており、全球観

測に基づく帯状平均の年代の分布が報告されている。その結果によると、年代自体に季節

変化が若干あるものの、赤道上空の年代は、どの季節でも２０km 付近で２．５年程度、

３０km付近では５年程度となっている（Stiller et al., 2012）。本研究の結果と比較すると、
Stillerらの平均年代は全体に大きい傾向にある。赤道上空成層圏中層での平均年代の直接
観測は本研究が初めてであるので、衛星観測の検証データとなる。今後、この平均年代の

差異の原因を明らかにする必要がある。一方、近年、客観解析データを用いた平均年代の
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研究も行われており、赤道上空の高度３０km付近では QBOに伴う平均年代の変動が大き
いことが示されている（Diallo et al., 2012）。したがって、本研究で得られた平均年代に
ついても QBO のフェーズと観測のタイミングを考慮した比較・検討が必要であると示唆
される。また、平均年代のより詳細な解析には、重力分離データ、客観解析データ、SOWER
グループによる水蒸気観測データなどと併せた総合的な検討が必要となる。 
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図２. インドネシア気球実験によって得られた各種成
分濃度の鉛直分布。 

 
図１. インドネシア気球実験によって採取された
容器ごとの大気試料の量と採取中心高度。 
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