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研究成果の概要（和文）：大気からの過剰な窒素沈着は、森林生態系の物質循環やレジリエンスに影響すること
から、植物葉面で生じうる窒素の挙動とその制御因子を明らかにした。我が国の森林地域への窒素沈着は硫黄沈
着ほどの低下傾向は見せておらず、河川への硝酸イオン流出も続いている。そのような窒素飽和条件下であって
も、樹木葉面では降水中のアンモニウムや硝酸イオンの吸収が生じており、葉面の濡れ性がその制御因子である
ことが示唆された。また、植生からのガス状アンモニアの放出も確認されたが、葉内のアンモニウム濃度ではそ
れを十分には説明できないことが示唆された。葉面に生じる高濃度の水滴・水膜からの内部吸収や再揮散の可能
性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：Excess nitrogen deposition from the atmosphere affects the material cycle 
and resilience of forest ecosystems. Nitrogen deposition in forest areas in Japan has not shown a 
downward trend similar to that of sulfur deposition, and nitrate ion runoff into rivers continues. 
Even under such nitrogen-saturated conditions, the absorption of ammonium and nitrate ions from 
precipitation occurred on the leaf surfaces of trees, and the wettability of the leaves was 
suggested to be a controlling factor. In addition, the release of gaseous ammonia from vegetation 
was also confirmed, but it was suggested that the ammonium concentration in leaves could not fully 
explain it. Possibility of internal absorption and re-diffusion from high-concentration water films 
and water droplets occurred on leaves was suggested.

研究分野： 生物地球化学

キーワード： アンモニア　放出　吸収　濡れ性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
人間活動によって環境中に放出される窒素の適切な管理は、人類が安全に生存できるいわゆる惑星限界
（Planetary boundaries）をすでに超過したとされる重要な課題であり、生態系への大気沈着プロセスの理解は
そのキープロセスの一つである。本研究では、歴史的に過剰な大気沈着による窒素飽和が生じて来たと考えられ
る２つの森林集水域において、森林への大気沈着プロセスで葉面からの吸収や放出が同時に生じていること、ま
たその制御因子解明に繋がる知見を明らかにしたことに学術的な意義がある。将来的には、包括的な窒素循環モ
デルへの適用など、窒素管理に繋がることも期待されるなどの社会的意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 ハーバー・ボッシュ法の発明以来、人間活動により肥大化した窒素フローは、アンモニア（NH3）、
硝酸等の反応性窒素（Nr）の生態系への流入量を著しく増大させ、窒素過剰・窒素飽和のような
物質循環系の撹乱を生じさせている。大気沈着（降水による湿性沈着とガス状・粒子状物質の乾
性沈着）は、森林生態系における主要な Nr の流入経路の一つであり、生態系への影響評価のた
めには、Nr 流入量の精緻な推計が不可欠である。 
特に NH3は、沈着だけでなく、葉面や土壌からの放出も生じるが、NH3の乾性沈着量評価に用

いられる沈着速度抵抗モデルは放出過程を考慮しておらず、森林生態系への Nr 流入量推計の不
確実性を大きくしている。また、沈着・放出の両者を考慮した双方向抵抗モデルが提案されてい
るが、観測による検証が限定されており、実用化には至っていない。特に森林においては、世界
的に見ても NH3交換フラックスの観測事例は少ない現状である。また、樹冠に沈着した Nr は樹
冠で吸収される可能性もあるため、樹冠への流入量が土壌への流入量と等しいとは限らない。こ
のように Nr の森林生態系への流入量推計の精緻化においては、沈着、吸収、発生などの過程を
考慮することが必要である。 
  
２．研究の目的 
吸収・放出を考慮すべき Nr の森林生態系への流入量を、大気・気象条件だけでなく樹木葉の

条件を制御因子として考慮することによって、より精緻に推計することが本研究の目的である。
特に、NH3の葉面での吸収・放出過程を制御する因子を明らかにすることを目的とし、大気－森
林間の NH3交換フラックスおよび関連要素の測定を行った。観測結果と既存の双方向抵抗モデル
を比較することにより、モデルの精緻化に必要な因子を調べた。 
 
３．研究の方法 
 アジア大気汚染研究センターが管理する加治川(KJK)集水域試験地(新潟県新発田市)及び東京
農工大学フィールドミュージアム多摩丘陵(FMT)試験地(東京都八王子市)内に、調査プロットを
設定し、集中調査を実施した。 
KJKでは、スギ林内において林内雨(TF)・林外雨(RF)の集中調査を 7 月から 10 月まで 1 週間

から 10 日間隔で実施し、アンモニウムイオン（NH4
+）の樹冠における吸収・溶出の観測、並び

に、その制御する要因を特定するため、KJK の主要な樹種であるスギの葉を定期的に採取した。
現地観測は、2019 年、2020 年、2021 年を中心に実施した。TF 及び RFの観測結果から、樹冠収
支モデル（Canopy budget model: Staelens et al. 2008）を用いて NH4

+吸収量を推定した。NH3
の葉面での吸収・放出過程を制御する因子として樹木葉面の濡れ性と樹木葉内の NH4

+濃度に着目
した。濡れ性は、水滴の接触角により評価した（Sase et al. 2008）。また、樹木葉内の NH4

+濃
度として、技術的に安定して抽出するのが困難なアポプラスト溶液の分析に加え、全新鮮葉中の
NH4

+濃度（Mattsson et al. 2009）を分析し、溶出や放出・溶出の因子として検討を行った。樹
木葉の分析は、FMTのコナラ葉、スギ葉についても実施し、タワー観測との比較を行った。さら
に、これらの前提条件として、長期的な観測データから、KJKにおける窒素飽和の現状を明らか
にした。 
 FMT では森林内に設置してある観測タワーを用いて、NH3のフラックスおよび濃度勾配観測を
行った。タワー周辺は主に落葉広葉樹（コナラ）が分布している。フラックスは、NH3捕集部に
デニューダ管を使用した緩和渦集積（REA）法により測定した。REA法による観測は、1 週間毎の
サンプリングによる長期観測を 2018 年 10 月 11 日～2019 年 9 月 30 日、昼夜毎のサンプリング
による集中観測を 2020 年 2 月 16 日～2 月 21 日に実施した。同様の集中観測を 2018 年 7 月 26
日～8月 1日に実施しており、それぞれ落葉期、着葉期として比較した。濃度勾配は、林上 1高
度 (30 m) および林床 2高度 (2 m、0.2 m) の 3 高度においてデニューダ・フィルターパック
法により測定した。2020 年 9 月 29 日～2021 年 7 月 20 日の間、1 週間毎に連続してサンプリン
グを行った。森林に対する対照データ取得のため、フィールドミュージアム府中（FM 府中）圃
場のダイズ畑において、2020 年 7月 28 日～8月 5日および 2021 年 3 月 4日～3月 10 日の間、
REA法による昼夜間のフラックス集中観測を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 森林集水域の窒素条件 
 本研究は、窒素沈着が比較的多いと考えられていた上記２つの森林試験地を対象とした。FMT
の森林生態系は、近年、窒素沈着は低下しているものの、いまだ窒素飽和状態にあることが示唆
されている（Baba et al. 2019）。一方、KJKでは、河川中の NO3

−の同位体比分析（Δ17O）から、
大気沈着由来の NO3

−が内部循環プロセスを経ずに 10％近く流出していることが明らかとなり
（Nakagawa et al. 2019）、窒素飽和が示唆されていたが、それが進行しているのか、回復基調
にあるのかは不明であった。本研究の一環として長期データの解析を進めたところ、大気からの



 

 

窒素沈着は硫黄沈着ほどには低下傾向にはなく、河川に流出している NO3
−濃度は上昇しつづけて

おり、いまだ比較的高い窒素沈着の状況において（> 10 kg N ha−1 year−1）、窒素飽和からの回
復傾向は明確ではないことが示唆された（Sase et al. 2021, 2022）。すなわち、本研究におけ
る２つの森林生態系の窒素条件としては、樹木葉内の NH4

+濃度は高くなる状況にあり、樹冠での
NH3の放出・溶出が生じ得ることが示唆された。 
 
(2) 樹冠における NH4

+の吸収・溶出とその制御因子 
KJKにおける TF 及び RFの実観測結果からは、ほとんど NH4

+の乾性沈着の寄与を確認すること
はできず、樹冠での NH4

+吸収が示唆された（図 1）。Na をトレーサーイオンとして樹冠収支モデ
ルを適用したところ、TFによる総沈着量に対する NH4

+吸収量の割合は、2019 年と 2020 年におい
てそれぞれ約 60％と 50％と推計された。降水量が少ない 2019 年夏季の方が 2020 年夏季に比べ
て、推計される乾性沈着の寄与及び樹冠吸収量が多く、吸収量を加味して推計される林内降水の
平均 NH4

+濃度は、それぞれ 72 µmol L–1、26 µmol L–1であった。 

 

図 1.加治川試験地のスギ人工林における林外雨（RF）・林内雨（TF）による NH4
+沈着量.夏季 7-

10 月の集中調査（2019 年：79 日間、2020 年：84 日間）によるもの。実観測された沈着量、樹
冠収支モデルから推計した吸収量、降水量をそれぞれプロット。 
 
樹木葉面における水滴の接触角は、加齢とともに低下し、葉面の濡れ性の増大を示唆した。KJK

におけるスギ葉だけでなく、FMT におけるスギ葉、コナラ葉でも同様の傾向が確認された。KJK
における正味の NH4

+沈着量や NO3
−沈着量（RFとの差から算出）は、濡れ性の増大に伴い低下する

傾向があった（図 2左: p = 0.0912 及び p = 0.0436）。また、上記で推計された樹冠吸収量との
間には有意な相関は見られないが、濡れ性が高くなるほど、高い吸収量が確認された。これらの
ことから、葉面濡れ性は Nr 吸収の制御因子の一つであることが示唆された。  

 

図 2.加治川試験地のスギ人工林における葉面接触角と林内雨による正味の NH4
+及び NO3

−のフラ
ックス（左）及び接触角と推計された吸収量（右）接触角が小さくなる（左方向にいく）ほど、
葉面の濡れ性が高くなる。 
  
全新鮮葉の NH4

+濃度を用いて推計したアポプラスト液中の NH4
+濃度は、上記の林内降水濃度の

1桁ないし 2桁高く、林内雨との濃度勾配では吸収は説明できず、むしろ NH4
+の溶出が生じる条

件であった（図 3）。葉面での NH4
+吸収が生じるには、より高濃度の水滴・水膜の形成が必要であ

ると考えられた。よって、葉内 NH4
+濃度は、それだけで吸収・溶出を説明できるような制御因子

ではないことが示唆された。初期降雨や少雨による葉面の濡れ、粒子状物質の潮解や結露、降雨
後の水滴の濃縮等により生じる高濃度の NH4

+が葉面での吸収に寄与している可能性が示唆され
た。モデル実験的試みとして、比較的低濃度の模擬降水を、超音波ネブライザーを用いてスギ葉
に噴霧したところ、スギ葉に触れて流下した溶液中の NH4

+濃度はむしろ高くなり溶出を示唆し
た。最も NH4

+濃度の薄い模擬降水（6 µmol L–1）を噴霧した時には 300％以上に相当する 20 µmol 
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L–1 の NH4
+が、スギ葉に触れて流下した溶液中に確認された。一方、より高 NH4

+濃度の模擬降水
（111 µmol L–1）を噴霧した時には流下液中の NH4

+濃度は 116％に相当する 129 µmol L–1に低下
し溶出が抑制されたことから、葉面に接触した溶液の濃度が吸収・溶出の制御要因と考えられた。
夏季降水量が少なく林内降水の平均 NH4

+濃度が高かった 2019 年において、より吸収量が多かっ
たことは、上記の仮説を支持している。模擬降水の噴霧試験データを蓄積することにより、さら
に吸収・溶出メカニズムを検証できる可能性がある。 

 

図 3.加治川試験地のスギ葉の全新鮮葉 NH4
+濃度、アポプラスト液中の NH4

+濃度、及び林内降水
濃度の比較 

 

(3) 樹冠からの NH3放出とその制御因子  
長期観測における NH3交換フラックスは、落葉期間の 92%が沈着、着葉期間の 50 %が放出を示

した。集中観測の結果を図 4に示す。着葉期のフラックスは、降水期間を除き昼間に放出、夜間
に沈着という日内変動が見られた。落葉期はこのような日内変動は見られず主に沈着していた。
長期観測、集中観測共に、着葉期に NH3の放出が顕著に見られたため、葉面からの放出や暖候期
による土壌からの放出促進などの要因が考えられた。双方向抵抗モデルを用いた解析では、NH3
の放出フラックスは気孔放出ポテンシャルに大きく依存していたが、そのモデル推定値は樹木
葉の実測値よりも 1 桁ないし 2 桁高く、気孔放出ポテンシャルだけでフラックスを説明するこ
とは困難であり、葉面からの再揮散など他のプロセスを含めた検討の必要性が示唆された。 
 

 
図 4. FM 多摩丘陵における大気－森林間 NH3交換フラックス（D:昼間，N:夜間） 

 
 林上と林床における NH3の濃度勾配観測より、年間を通して林床の濃度が林上の濃度を上回る
ことはなかった（図 5）。林床 2高度（2 m, 0.2 m）の濃度勾配から林床からの放出が確認され
たが、林床土壌から NH4

+イオンは検出されず、発生源は落葉落枝や下層植生である可能性が示唆
された。林上と比較すると林床の放出は森林全体からの放出に大きく寄与するものではなく、森
林－大気間の放出フラックスの主要な発生源は樹冠部分である可能性が示唆された。 
ダイズ畑による NH3交換フラックス観測では、放出よりも沈着が優位であった。双方向抵抗モ

デルの農地用デフォルト設定では放出が優位と算出されたが、土壌や葉内の NH3イオン濃度から
放出ポテンシャルを設定した場合、過小評価ではあるが沈着傾向を再現することができた。モデ
ルの過小評価は、放出ポテンシャルの設定では説明はできず、表面付近の土壌粒子との大気化学
反応等も含めた他の要因を検討すべきことが示唆された（Xu et al. 2022）。 
以上より、森林における NH3放出フラックスは、主に着葉期の日中、葉面から発生していると

考えられ、気孔からの放出だけなく、葉面からの再揮散など他の放出プロセスも存在する可能性
が示唆された。双方向抵抗モデルは、現場の沈着面に合ったパラメータを使用する必要があり、
さらには、上記の再揮散や沈着面付近の化学反応など考慮すべき他のプロセスがあることが示
唆された。 
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図 5. FM 多摩丘陵における林上および林床におけるアンモニア濃度の変動 

 
(4) 結論 
 KJKや FMTは、窒素沈着の長期的な低下傾向にあったが、いまだ窒素飽和状態にあり、樹木葉
面からの NH3放出・溶出が生じやすい状況にある。しかしながら、KJKのスギ林では、生態系の
窒素条件に関わらず、樹冠における NH4

+吸収が生じており、降水量が少ない年の方がより顕著で
あった。また、葉面の濡れ性は NH4

+や NO3
−を含む Nr 吸収の制御因子の一つであることが示唆さ

れた。一方で、葉内 NH4
+濃度は、生態系の窒素条件からも示唆されるように、林内降水濃度に比

べ著しく高く、それだけで吸収・溶出を説明できるような制御因子ではないことが示唆された。
初期降雨や少雨による葉面の濡れ、粒子状物質の潮解や結露、降雨後の水滴の濃縮等により生じ
るより高濃度の水滴・水膜の重要性が指摘される。 
FMTにおいては、森林における NH3放出がタワー観測で確認され、その放出は主に着葉期の日
中、葉面で生じていると考えられた。双方向抵抗モデルを用いた解析では、その放出フラックス
は、葉内 NH4

+濃度から算出される気孔放出ポテンシャルに大きく依存していたが、モデル推定値
は樹木葉の実測値よりも 1 桁ないし 2 桁高く、気孔放出ポテンシャルだけでフラックスを説明
することは困難であった。また、ダイズ畑の事例は、土壌や葉内の NH4

+濃度を考慮すると、モデ
ルが過小評価ではあるが沈着傾向を再現し、これらがある程度影響していることを示した一方
で、別の制御因子の可能性も示唆された。よって、NH3放出プロセスには、気孔からの放出だけ
なく、葉面からの再揮散や沈着面付近の化学反応など、他の放出プロセスも存在する可能性が示
唆された。葉面からの再揮散には、上述した高濃度の水滴・水膜が同様に寄与する可能性がある。
今後、これらを現場の沈着面に合ったパラメータとして、双方向抵抗モデルに組み込んでいく必
要性が示唆された。 
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