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研究成果の概要（和文）：大気中のヨウ素化合物は海洋から放出される自然起源のもので、光化学反応やエアロ
ゾル上における不均一反応により無機ヨウ素化合物に変化し、大気中の循環によって成層圏にまで到達すると考
えられている。本研究では、化学気候モデルに海洋上におけるヨウ化メチルの放出やヨウ素触媒サイクルを加え
たモデルの開発を行い、光化学反応やエアロゾル上における不均一反応も導入した。開発したモデルで現在気
候、将来気候実験を行い、成層圏の無機ヨウ素濃度やオゾン濃度の変化幅を推定した。

研究成果の概要（英文）：The atmospheric iodine is naturally emitted from ocean and reacts to 
inorganic iodine compounds through photochemical reactions and heterogeneous reactions on aerosols, 
moving to stratosphere by atmospheric circulation. The chemistry climate model developed in this 
study includes the emission of methyl iodide from the ocean and catalytic ozone-depleting cycles of 
iodine, with involving in photochemical reactions and heterogeneous reactions on aerosols. The 
recent and future simulations are performed with this model, and the variation range is determined 
for the concentration of inorganic iodine species and ozone.

研究分野：気候力学、大気化学、コンピュータ科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
成層圏プロセスとその気候における役割研究と地球圏－生物圏国際協同研究計画の下部組織であるI地球大気化
学国際協同研究計画 の２つの機関が共同で、Chemistry-Climate Model Initiative (CCMI)という国際プロジェ
クトを立ち上げ、世界のCCM で近過去のオゾン層変動やオゾン層将来予測結果を比較するために共通のシナリオ
実験を行っている。このCCMI に参加している研究機関のどのモデルも、ヨウ素触媒サイクルを考慮していない
のが現状であるが、本研究によりヨウ素触媒サイクルを考慮したモデルの開発を行うことができた。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

これまでの知見（例えば Solomon et al. 1994）では、ヨウ素触媒サイクルによるオゾン消
失は無視できるほど小さいとされていたが、近年の研究（Saiz-Lopez et al. 2015）で、熱帯域
の対流圏界面付近の下部成層圏におけるオゾン消失の 3 割がヨウ素触媒サイクルによって説
明されるという推定結果が提示された。しかし、Saiz-Lopez et al. (2015)ではオゾン消失の推
定にとって重要な成層圏を十分に解像できておらず、エアロゾル輸送や雲微物理なども十分に
考慮できていない。 
 
２．研究の目的 

本研究では、国立環境研究所で成層圏のオゾン層変動などを研究するために開発が進められ
てきた化学気候モデル（CCM）」（Akiyoshi et al. 2009; Yamashita et al. 2010）に、これまで
は導入されていなかったヨウ素化合物の化学反応計算を加えたモデルを開発し、そのモデルを
用いて実験を行うことで、ヨウ素化合物によるオゾン消失量の見積もりの不確実性を低減する。 
 
３．研究の方法 
（１）国立環境研究所の CCM には、チャップマン反応の他に水素酸化物ラジカル（HOx）、窒
素酸化物ラジカル（NOx）、塩素ラジカル（ClOx）、臭素ラジカル（BrOx）によるオゾンの消失
プロセスが導入されているが、ヨウ素ラジカル（IOx）による消失プロセスは含まれていない。
そこで、海洋上からのヨウ化メチル（CH3I）の放出・輸送プロセスやヨウ素化合物の気相化学
反応計算を加えたモデルを開発する。CCM は大きな計算資源を必要とするため、組み込む化
学反応を絞っておく必要があり、あらかじめ box モデルを用いて主要な反応式の特定を行う。 
それらを CCM に組み込み、ヨウ素化合物の化学反応計算を加えたモデルと加えないモデルと
の差を取ることで、ヨウ素化合物によるオゾン消失プロセスや輸送プロセスが現在のオゾン量
に及ぼす影響を推定する。 
 
（２）海洋から放出されたヨウ素化合物は大気中で光化学反応やエアロゾル上における不均一
化学反応を受けて無機ヨウ素化合物（Iy）に変化する。ヨウ素化合物のうち CH3I、次亜ヨウ素
酸（HOI）は大気中で気相・固相間の分離が起こっており、反応効率に影響するため、その効
果を取り入れる。さらに、CCM で濃度計算を行なっている海塩粒子エアロゾル上における不
均一反応を導入する。 
 
（３）開発した CCM を用いて、現在の観測で知られているオゾン破壊物質や温室効果ガス濃
度を入力した実験（現在気候実験）、及び、それに対して将来シナリオの濃度を入力した実験（将
来気候実験）を行う。現在気候、将来気候実験でヨウ素化合物の放出を行い、オゾンに対する
ヨウ素化合物の影響を推定する。ヨウ素化合物の放出量は観測値に幅があるため、これら現在
気候、将来気候実験のいずれにおいても観測値の幅を考慮し、海面上の CH3I 濃度に入力量の
幅を持たせた実験を行う。 
 
４．研究成果 
（１）化学種濃度の時間発展を計算する box モデルを用いて、気相化学反応計算のうち CCM
に組み込む化学反応を選定した。用いた box モデルは Brasseur and Solomon（2005）を基に
しており、O3、O(3P)、O(1D)の他に HOx 濃度変化を 10μs の時間ステップで計算している。
さらに CCM で出力された NOx、ClOx、BrOx 濃度分布と光解離反応速度定数を入力すること
で、これらの触媒サイクルによるオゾン消失反応（Lee et al. 2002）を表現している。この box
モデルに対して、Brasseur and 
Solomon（2005）に示されている
I—IO の触媒サイクルを導入した。
反応速度定数はSaiz-Lopez et al.
（2014）の値を用いた。光解離
反応速度定数の算出を行うには
CCM など放射伝達モデルが組み
込まれたモデルを用いて光化学
作用フラックスを計算する必要
があり、この時点では box モデル
に入力する光解離反応速度定数
データがないため、CH3I などか
ら光解離反応などで Iを生じたと
仮定して、一定量の Iを入力した。
入力する Iの濃度を観測されてい
る全無機ヨウ素化合物濃度に相
当する1 pptv程度に設定すると、
オゾン消失量が過大評価される
ことが分かった。そこで、図１の 図 1 box モデルに組み込んだヨウ素化合物の気相反応 



ような IOxと HOI 等のリザーバーとの相互変換反応や、CH3I から IOxを生成する反応等を組
み込むことで現実的な消失量を再現した。CCM では計算上の制約から box モデルのように時
間ステップを短く取ることができないため、オゾン消失の律速となるような反応の特定や IOx
に含まれる I、IO、OIO 比などの近似計算を行っている。それらの妥当性を box モデルの計算
結果と比較することで検証した。その結果を基に、オゾン消失や光解離反応速度定数計算など
をCCMに組み込む作業を行った。CCMでは海洋から放出されたCH3Iが大気中で光化学反応、
及び OH ラジカルとの反応により Iyに変換されることを仮定している。このため、Iy濃度の推
定には対流圏における OH ラジカル濃度が重要となる。そこで CCM に組み込まれていなかっ
た非メタン炭化水素の反応を組み込み、観測に比べて過大評価であった OH 濃度のバイアスが
小さくなり CCM の再現性が向上することを確認した。 
これまでの CCM では化学モデルで 360 s の時間ステップを用いていたが、ヨウ素化合物の

化学反応速度が速いため、box モデルで複数の時間ステップに設定した実験を行い、CCM に導
入した近似計算に適切な化学モデルの時間ステップを評価した。box モデルの結果から、CCM
の時間ステップを 60 s に設定した。化学モデルの時間ステップを短くしたために CCM 全体の
計算コストが元の CCM の３倍程度になっており、長期計算を行うために化学反応計算コード
の高速化を行ない元の CCM の２倍程度まで高速化した。 
これらの作業により、ヨウ素化合物の気相化学反応計算を導入することができ、長期計算を

行うことも可能となった。ヨウ素化合物の化学反応計算の有無だけが異なる２種類の CCM で
2000 年条件に設定した 110 年間の気候固定実験を行った。スピンアップが終わったと考えら
れる後ろ 100 年分の結果を比較すると、対流圏界面付近でヨウ素化合物の化学反応によるオゾ
ン量の減少が確認された（図２）。 

 
（２）気相化学反応に加えて、ヨウ素化合物では気相・固相間の分離やエアロゾル上での不均
一化学反応が起こっている。ヨウ素化合物のうち CH3I、HOI の気相・固相間の分離を、塚田
他（1995）で推定されている分配係数を仮定して行なった。これにより成層圏の Iyが１割程度
減少した。次に Saiz-Lopez et al.（2014）の反応パラメータを用いて、海塩粒子エアロゾル上
での不均一化学反応計算を導入した。その結果、不均一化学反応により増加する成層圏の Iy濃
度は気相・固相間の分離により減少する分を相殺する程度であることが解析された。 
 
（３）気相・固相間の分離やエアロゾル上での不均一化学反応を含むモデルを用いて、現在気
候実験、及び、将来気候実験を行った。現在気候、将来気候実験では、海洋上で放出する CH3I
濃度に 0.2 pptv から 2.0 pptv の範囲で入力量の幅を持たせた。オゾン破壊物質や温室効果ガス
濃度が同じ条件で CH3I 濃度を徐々に変えた複数の実験を行なうことで、観測値の幅による不
確実性を考慮してヨウ素化合物の影響を推定することが可能である。現在気候実験で CH3I の
入力量を徐々に増加させていくと、Iy 濃度が追随して増加した。成層圏におけるオゾン個数密
度の最大値は Iy濃度増加に伴い徐々に低下するが、2.0 pptv の入力値付近では必ずしも Iy濃度
に追従しない。将来シナリオ実験で CH3I の入力量を変えた場合には、0.2 pptv 程度の入力量
では現在気候実験との差が不明瞭だが、1 pptv 以上の入力がある実験では現在気候実験よりも
Iy 濃度が低下した。またオゾン個数密度の最大値の高度は将来シナリオ実験で高くなったが、
CH3I の入力値依存性は変化しない。オゾン個数密度の最大値の高度の違いは、残差平均子午
面循環の鉛直成分の違いと整合的であった。 
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