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研究成果の概要（和文）：森林土壌からの一酸化窒素（ＮＯ）発生量の増加は，酸性雨やオゾン

の増加を引き起こすため，森林生態系に悪影響を与える危険性がある。

そこで本研究では，森林土壌の一酸化窒素（ＮＯ）生成ポテンシャル

を測定する新たな方法を開発した。窒素飽和森林でＮＯ生成ポテンシ

ャルを測定した結果，森林土壌は大気中ＮＯの発生源として高いポテ

ンシャルを有していることが示唆された。また本法は，土壌から発生

したＮＯや大気中ＮＯの窒素安定同位体比の測定も容易にした。	 

	 

研究成果の概要（英文）：Increase	 in	 nitric	 oxide	 (NO)	 emission	 from	 forest	 soils	 poses	 

a	 risk	 of	 adverse	 effect	 on	 forest	 ecosystem,	 because	 it	 may	 cause	 

increases	 in	 acid	 deposition	 and	 ozone	 production.	 In	 this	 study,	 

to	 determine	 the	 NO	 production	 potential	 in	 forest	 soils,	 a	 new	 

method	 was	 developed.	 NO	 production	 potential	 measured	 in	 nitrogen	 

saturated	 forest	 suggested	 that	 forest	 soil	 had	 a	 high	 potential	 

for	 an	 emission	 source	 of	 atmospheric	 NO.	 Additionally,	 this	 

method	 facilitated	 the	 measurements	 ofδ15N	 of	 NO	 emitted	 from	 

soils.	 
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１．研究開始当初の背景	 
	 
	 窒素飽和とは，水源となる森林が窒素過剰
状態に陥り，渓流への窒素流出量が増大する
問題である。通常，森林生態系は窒素不足な
状態にある。しかし，人為起源の窒素化合物
であるアンモニアや硝酸が大量かつ慢性的
に負荷されてきた森林では，生態系で消費し
きれなかった窒素が，渓流水に硝酸イオン
（ＮＯ３

－）として多量に流出する。ＮＯ３
－流

出量の増大は，水源水質の劣化や湖沼の富栄
養化といった様々な問題を引き起こす可能
性がある。欧米では１９８０年代以降，広い
範囲で窒素飽和が報告されている。わが国で
も大都市周縁の森林地では，既に渓流水中の
ＮＯ３

－濃度が高いことから，窒素飽和が顕在
化しつつある。しかし日本の窒素飽和研究は，
現状評価や原因解明に留まっており，生態系
影響や対策手法については進んでいない。今
後，経済発展の著しいアジア地域を中心に，
窒素飽和現象およびそれに伴う問題が拡大
すると予想されることから，早急にこれらの
研究を開始する必要がある。	 
	 窒素飽和状態にある森林では，高い窒素負
荷により土壌からの一酸化窒素ガス（ＮＯガ
ス）発生量も増大することが指摘されている。
しかし，窒素飽和とＮＯガス発生の関係を評
価した研究例は，日本のみならず世界的にも
少ない。土壌から発生したＮＯは，大気中で
ＮＯ２へと酸化される。ＮＯ２は，さらに酸化
されてＨＮＯ３になったり，光化学反応によ
ってオゾンの発生源となる。したがってＮＯ
発生量の増大は，酸性雨とオゾンという二つ
の経路を通じて，森林生態系に悪影響を及ぼ
す危険性がある。ゆえに，森林土壌からのＮ
Ｏ発生量を把握することは，これら問題を理
解する上でも重要である。にもかかわらず，
ＮＯ発生量を実測した研究例が非常に限ら
れているのは，測定法に問題があるためと考
えられる。	 
	 通常，土壌から発生したＮＯは，速やかに
ＮＯ２へと酸化されて土壌に吸収される。そ
のためＮＯ発生量の測定には，ＮＯ濃度の連
続モニタリングが必要となる。これまではチ
ャンバー法が広く使われているが，この方法
ではｐｐｂｖレベルのＮＯ濃度を測定でき
る高感度ＮＯｘ計が必要である。しかし高感
度ＮＯｘ計は２００万円前後の高価な装置
であるため普及は難しい。さらに，ＮＯｘ計
は固定電源を必要とするため，野外での多地
点観測には向いていないという欠点がある。
以上のことより，土壌からのＮＯ発生量を低
コストかつ野外で測定できる手法の開発が
求められている。	 

	 
２．研究の目的	 
	 
	 本研究は，窒素飽和の影響評価に取り組む
ものであり，その大きな目的は，窒素飽和が
大気中へのＮＯ発生増加に及ぼす影響を定
量的に評価することである。そのためにまず，
森林土壌のＮＯ生成ポテンシャルを低コス
トで正確に計測する手法を開発した。また，
窒素飽和状態にある森林土壌を対象にＮＯ
生成ポテンシャルを実測し，硝化活性との関
係を調べた。さらに，大気中のＮＯｘ濃度に
対する土壌発生ＮＯの寄与を簡便に評価す
る方法を開発するため，土壌から発生したＮ
Ｏの窒素安定同位体比の測定も行った。	 
	 
３．研究の方法	 
	 
	 森林土壌のＮＯ生成ポテンシャルの測定
法を図１に示す。測定装置は，既に開発した
ＮＯｘ濃度測定－清浄空気供給装置（Ｗａｔ
ａｎａｂｅら，２００８）を改良して作成し
た。森林土壌は採取後，４ｍｍ目の篩を通し，
最大容水量の６０％水分量に調整して５日
間前培養し，微生物活性を安定させた。湿重
量で１００ｇの前培養土壌を１Ｌのガラス
瓶に充填し，密閉した状態で，容器内の空気
をＮＯ捕集フィルター（捕集試薬はＰＴＩＯ
とＴＥＡ）に通しながら，０．５Ｌ／ｍｉｎ
の流速で循環させ，これを２５℃暗所で２４
時間培養した（図１）。フィルター捕集した
ＮＯは，ＮＯ２

－とＮＯ３
－として水抽出し，Ｐ

ＴＩＯを除去した後，イオンクロマトグラフ
ィーで定量した。フィルターを通過したＮＯ
を定量的に捕集して回収できることは，室内
実験で確認した。また，容器内の空気の滞留
時間を２分未満と短くすることで，発生した
ＮＯがＮＯ２に酸化されたり，土壌に吸収さ
れる前に捕集できる構造にした。	 
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	 実際のＮＯ生成ポテンシャルの測定には，
茨城県筑波山の２箇所のスギ林分の各３地
点からＨＦ層とＡ層（０－５ｃｍ）をそれぞ
れ採取して使用した。筑波山森林が窒素飽和
状態にあることは，採取地点を含む６７．５
ｈａの森林集水域において，無機態窒素の流
出量が負荷量を上回ってこといることで確
認した。無機態窒素の流出量は，集水域出口
の渓流水を４回の降雨流出イベント期間に
測定し，ＮＯ３

－流出量（Ｌ）と流出水量（Ｑ）
の関係式（Ｌ－Ｑ式）を求め，この式と１０
分間隔で１年間観測した流出水量を用いて
算出した。無機態窒素の負荷量は，ヒノキ林，
スギ林，広葉樹林の林内雨を測定してＮＯ３

－

とＮＨ４
＋の負荷量を求め，これに航空写真を

用いた画像解析により求めた各樹種の森林
面積を乗じて算出した。２０１０年５月~２
０１１年４月の１年間における，無機態窒素
の流出量（２１ｋｇＮ／ｈａ／ｙｒ）は，負
荷量（１６ｋｇＮ／ｈａ／ｙｒ）を上回って
おり，筑波山森林は真の窒素飽和と呼ばれる
状況であった。また，現在と１９８０年代の
水質データを比較した結果，林外雨の無機態
窒素濃度は漸減していたが，平水時の渓流水
中ＮＯ３

－濃度は上昇していた。そのため筑波
山森林は，１９８０年代より窒素飽和状態が
持続していると考えられた。	 
	 筑波山スギ林のＨＦ層とＡ層は正味の硝
化速度も測定した。ＮＯ生成ポテンシャルの
測定時に，同じ前培養土壌をポリ袋に入れ，
２５℃暗所で好気的に７日間培養した。培養
前後の土壌を水抽出し，抽出液中のＮＯ３

－濃
度をイオンクロマトグラフィーで測定し，土
壌中ＮＯ３

－濃度の増加量から正味の硝化速度
を算出した。	 
	 土壌から発生したＮＯの窒素安定同位体
比（δ１５Ｎ）の測定は，ＮＯ生成ポテンシャ
ル測定用の抽出液を用いて，脱窒菌法により
行った。抽出液中のＮＯ２

－とＮＯ３
－を脱窒菌

(Ｐ．ｃｈｌｏｒｏｐｈｉｓ)	 を用いてＮ２Ｏ
ガスに変換し,コールドトラップとＧＣを使
って分離精製後,	 安定同位体比質量分析計
に導入してδ１５Ｎを測定した。δ１５Ｎは大気
窒素ガスを基準として求めた。なお，抽出液
中にわずかに残存したＰＴＩＯが，脱窒菌に
悪影響を及ぼすことを避けるため，Ｎ２Ｏガ
スを質量分析計に導入するための前処理ラ
インを微量分析仕様に改変したものを使用
した。	 
	 
４．研究成果	 
	 
	 ＮＯ生成ポテンシャルの測定条件として，
流速や土壌充填量を複数検討した結果，方法
で述べた条件が測定値の安定性と土壌の取
り扱いの観点から最適と判断した。本法は，
土壌から発生したＮＯをフィルター捕集し

てイオンクロマトグラフィーで測定するが，
ＮＯの日平均濃度で１ｐｐｂｖを測定でき
るため，測定精度は高感度ＮＯｘ計と同等と
いえる。装置自体は２０万円以下で作成でき
たが，分析にはイオンクロマトグラフィーの
使用が便利であり，一概に安価な方法とは言
えない。また，ＰＴＩＯ試薬が１ｇあたり６
千円~１万円と高価であるため，１回測定の
ランニングコストが２千円程掛かった。しか
し，本装置はバッテリー稼働式であるため，
ガラス瓶の底を抜いて土壌に差し込む改良
を行うことで，野外観測もできるという利点
を有している。	 
	 窒素飽和状態が持続している筑波山のス
ギ林土壌におけるＮＯ生成ポテンシャルは，
０．０７~０．５２ｍｇＮ／ｋｇ－ｄｓ／ｄ
であった（図２）。これはＮＯ捕集フィルタ
ーに通した空気中の平均ＮＯ濃度に換算す
ると６~３９ｐｐｂｖであった。筑波山の大
気中ＮＯｘ濃度が５ｐｐｂｖ程度であるこ
とを考えると，森林土壌は大気中ＮＯｘの発
生源として高いポテンシャルを有している
ことが示唆された。また，ＨＦ層のＮＯ生成
ポテンシャルは，Ａ層より高い傾向であった。
図２に示す通り，土壌のＮＯ生成ポテンシャ
ルは，正味の硝化速度と正の相関があった
（ｒ＝０．８０２，ｐ＜０．０１）。この結
果は，土壌中のＮＯが主に硝化プロセスで生
成されていることを示唆している。	 

	 
	 筑波山のスギ林土壌から発生したＮＯの
δ１５Ｎは，－３１．８‰から－３９．９‰の範
囲にあり，ＨＦ層の方がＡ層より低い傾向で
あった（図３）。図３に示す通り，ＮＯ生成
ポテンシャルが高いほど，ＮＯのδ１５Ｎが低
くなる傾向であったが，有意な相関関係はな
かった（ｒ＝－０．３９３，ｐ＞０．１）。	 
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図２　筑波山土壌の正味の硝化速度
とＮＯ生成ポテンシャルの関係
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	 近年，土壌から発生するＮＯ（またはＮＯ
ｘ）のδ１５Ｎは，自動車排ガスや工場排煙な
ど都市活動に伴って発生するＮＯｘのδ１５

Ｎとは大きく異なることが明らかになって
きた。前者は－４９‰から－２０‰，後者は－
１３‰より高い値が報告されている。本研究
でも，土壌から発生するＮＯのδ１５Ｎが低い
ことを確認できた。ここで，森林大気中のＮ
Ｏｘは土壌由来ＮＯｘと都市由来ＮＯｘの
混合によってできていると仮定すれば，今後，
森林大気中のＮＯｘ，土壌から発生したＮＯ
ｘ，都市大気中のＮＯｘのδ１５Ｎを測定する
ことで，森林大気中のＮＯｘに対する土壌由
来ＮＯｘの寄与を，幅はあるにしても算出で
きると考えられる。	 
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