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研究成果の概要（和文）：植物が生育する土壌は団粒構造を持つ。本課題では、黒ボク土を対象に標識アミノ酸
添加培養・土壌物理分画実験を行い、土壌微生物の駆動するCN動態は土壌団粒の階層構造の影響を受けているこ
とを初めて明らかにした。また、団粒最表面の有機・無機成分の化学組成変化の規則性、数百年以上埋没した黒
ボク土の有機無機複合体と団粒構造の関係性、酸化還元履歴が複合体に及ぼす影響について新知見を得ることが
でき、国際誌に発表した。

研究成果の概要（英文）：Surface soils where plants grow typically have aggregate structure. While 
soil is the biggest terrestrial reservoir of C & N and their cycles are largely driven by microbes, 
how soil aggregate structure is functionally linked to microbial C & N transformation remain 
virtually unknown. By combining soil incubation with isotope tracers, soil physical fractionation, 
and chemical characterization of each fraction (e.g., EA, SEM, and NanoSIMS), we showed that the 
fate of microbially-metabolized C & N was strongly regulated by aggregate hierarchy. We also 
examined the long-term fate of C & N in organo-mineral aggregates using the two buried Andisol 
horizons (burial age: ca 500 & 4600 yrs). We found significant linear relationship between C and 
pyrophosphate-extractable Al and Fe across all horizons, layers, and the size fractions we obtained 
after maximum dispersion of aggregates. We also assessed the effect of soil redox regimes on the 
interaction of organic matter with Al and Fe.         

研究分野： 土壌科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
陸上最大の炭素（C）や窒素（N）プールである土壌において、微生物によるCN代謝は物質循環の要であるが、こ
れまでの研究では、微生物の住み家であり土壌諸反応の場である団粒構造はほとんど無視されてきた。また、団
粒や土壌粒子の最表面（反応面）で生じる有機物と無機物の相互作用について知見に乏しい。同位体標識CNのト
レーサー実験、同位体顕微鏡分析、これまで我々が培ってきた団粒階層構造の評価手法を組み合わることで得ら
れた本成果は、CN代謝を団粒構造という物理環境に則して定量評価する新手法であり、土壌CN動態予測モデルの
高度化、更に土壌における物理学・化学・生物学の融合に向けた重要な成果と言える。

※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。



１．研究開始当初の背景 
植物が生育する土壌には「団粒構造」が

発達している。この構造は、ナノからミクロサイ
ズの有機物および鉱物粒子の結合を基点とし
（図 1 右）、これら複合体と粗大土壌粒子
（砂、リター等）が結合し、ミリメートルサイズ
の 3 次元構造が形成されると考えられている
（図 1 左側）。 

この物理構造が、土壌の担う物理、化
学、生物生態学的な諸機能と密接に関係していることは
良く知られているが、微生物による C や N の代謝などの土
壌プロセス研究において、「反応の場」である土壌物理構
造をほとんど無視されてきた。 

団粒の多孔質性および動態（形成・崩壊）には、こ
の構造を繋ぎとめる接着物質（その中でも有機物）の働
きが重要であり、異なる接着物質の働きにより団粒構造は
階層性を持つと考えられる（図 1）。よって、団粒構造と
土壌プロセスを統合的に理解するには、この団粒の階層構
造がカギになると考え、本研究では、団粒階層構造と有機
物（C, N）の関係について、以下３つの研究を行った。 
 
２．研究の目的 
A）団粒階層性ｘＣ,Ｎ代謝： 
 微生物に代謝された有機物と土壌鉱物の結合が土壌
C, N の安定化に重要であるため（e.g., Wagai et al. 2020, Heckman et al. 2022）、微生物
に代謝された C,N が階層的団粒構造のどこで代謝され、安定化されるかを同位体標識アミノ酸添加・
土壌培養実験により、定量的に評価することを目的とした。更に、NanoSIMS を用いて、標識同位体
元素をサブミクロスケールでイメージ解析し、微生物が代謝した C,N の安定化機構の評価に挑戦した。 
 

B）土壌団粒最表面の化学組成： 
 土壌中のリターや一次鉱物粒子の多くは微細鉱物や有機無機複合体で被覆されている（Asano & 
Wagai, 2014; Wagai et al., 2015）。つまり、土壌粒子の大部分は広義の団粒である。では「反
応の場」である団粒表面の性質にどの程度の幅があり、その変異を規定する要因は何か？Ｘ線光電子
分光法（XPS）を用いてこの問いに答えることを目的とした。  
Ｃ）C,N 長期安定化と団粒構造の関係： 

特に火山灰を母材とする黒ボク土では、団粒内の有機物（OM）の多くは活性アルミニウム（Al）お
よび鉄（Fe）と複合体化して安定化していると考えられるが、この有機無機複合体と呼ばれるものの実
態は驚くほど分かっていない。そこで、複合体の化学組成および物理構造の数千年スケールでの安定性
の評価を目的とした。 
 
３．研究の方法 
A）団粒階層性ｘＣ,Ｎ代謝： 

我々のこれまでの研究から、団粒階層性の低次にある強固で微細な団粒（有機無機複合体）にお
いて C,N が最も安定化しているという作業仮説が成り立つ。逆に言えば、同じ微細団粒でも、高次階層
構造にある崩れやすい（おそらくマクロ団粒表面に位置する）ものは C,N 代謝回転速度が速いはずで
ある。  

これを検証するため、アロフェン質黒ボク土表層（Ap 層）を対象に、13C, 15N 標識グルタミン酸添
加培養実験を好気条件（最大容水量の 50%）で行なった。1 カ月および 10 か月後、低比重画分
の分離後、3 段階の分散強度条件で粒径分画を行い（図２）、異なる階層レベルの各粒径画分に
移行した 13C, 15N を定量した。分画法の詳細は Asano＆Wagai（2014）参照。13C, 15N 濃
度は EA/IRMS により測定。 
 
B）土壌団粒最表面の化学組成： 
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図１．土壌団粒の階層性モデル Tisdall & Oades (1982)を基に作図。一部改良。



 粘土鉱物組成が大きく異なる３つの土壌タイプの表層土壌を対象に、土壌粒子は主に有機無機複
合体（団粒）として存在しているため、団粒表面の化学組成は低比重から高比重に向けて予測的・
連続的に変化するという仮説を検証した。比重分画では、ポリタングステン酸ナトリウム溶液に分散させる
必要があるため、機械振とうで崩れない団粒、つまり高次階層構造を壊し、比較的強固な中レベルの階
層構造を持つ団粒（および粒子）を対象とした。XPS 分析には島津/Kratos AXIS を用いた。 
 
Ｃ）C,N 長期安定化と団粒構造の関係： 

南九州（都城）の調査地点において 2m＋深さの土壌断面調査を行い、約 500 年と 4600 年に
埋没した表層土壌（埋没層２A、４A それぞれ厚み約 30 ㎝）を 5 ㎝刻みで採取した計 12 点を研
究対象とした。また、各層の6点のうち最もC,N濃度が高い試料を対象に、最大分散処理を行った後、
サイズ分画を行った。 
 
４． 研究成果 
A）団粒階層性ｘＣ,Ｎ代謝： 

弱い分散（振とう）条件では、重量の 5 割
弱、全炭素・全窒素量の 3 割が砂画分（＞53
μm）に存在した。超音波による中レベルおよび
最大レベル分散条件では、砂画分の重量割合は
2 割（中）から 1 割弱（最大分散）に、炭素・
窒素割合は1 割弱から検出限界以下に低下し、
＞53μm サイズ団粒が段階的に崩壊したこと、つ
まり団粒構造の階層性が確認された。 

培養一カ月後において 13C 富化は<0.2μm 画分で最大であるのに対し、15N 富化は低比重画
分（LF）、その次に<0.2μm 画分であった。これは<0.2μm 画分で比表面積が最も高いこと、易分
解性基質を多く含む LF には活発な微生物群集が局在するためと解釈できる。10 カ月後には無機化が
進み標識 CN 濃度は全体として低下するものの、微生物に再利用されやすい 15N については、1 カ月後
に比べて以下の画分で顕著な富化が見られた：すべてのサイズ画分（分散:弱）、<53μm のすべて
の画分（分散:中）、0.2̃53μm 画分のみ（分散:大）。 
  各サイズ画分の 13C, 15N 濃度をそれぞれの重量で重みづけし、添加した標識 C,N の行方を調べた
（図２, 15N もほぼ同じ傾向のため省略）。分散（弱）において、13C（15N も）の多くは 0.2-2.0μ
m 画分に存在し、>53μｍ画分にもかなりのシグナルが検出された。これは、分散しやすい 0.2-2.0μm
径の複合体が微生物ホットスポットとなっており、また>53μｍの耐機械振とう性ミクロ・マクロ団粒中の微
生物も 13C を代謝していたことを示唆する。分散強度が上がるに従い、粗大画分の 13C の低下および微
細画分の 13C の上昇という連続的な変化が見られた（図２b,c）。この結果は、>53μｍミクロ・マクロ
団粒 13C の大部分は中レベル分散で、2－53μm 団粒 13C の大部分は消滅し、それらの団粒に内在
していた微細粒子（特に＜0.2μｍ画分）が遊離したための解釈できる。 

以上から、微生物代謝された C,N の多くは分散されやすい微細団粒（＜2μm）に貯留し、強度
の分散条件によって初めて崩れる堅牢なミクロ・サブミクロ団粒には 13C, 15N が到達しづらいことが示され
た。つまり、微生物代謝による土壌中の CN 移行は、土壌粒子のサイズや比重だけでなく、団粒構造の
階層性の影響を強く受けていることを初めて明らかにできたと考えられる。尚、分画試料の一部を対象に、
ドイツ TUM グループとの共同研究として同位体顕微鏡分析（NanoSIMS）を行った。解析途中では
あるが、13C, 15N の主要な移行先であった 0.2-2.0μm 画分の粒子の中でも微小粒子（<2 µm2）
の有機物被覆がある部分に 13C, 15N が局在する傾向が分かってきた。 

 
B）土壌団粒最表面の化学組成： 
 アロフェン質黒ボク土、2:1 型粘土に富む Mollisol、1:1 型粘土
に富む Ultisol の A 層を連続比重分画により、＜1.6 g cm-3 から
2.5 g cm-3 まで６～７画分に分け、それぞれの XPS 分析を行っ
た。その結果、図 4 に黒ボク土の例を示すとおり、すべての土壌に共
通して、有機物（N）に対する主要鉱物構成元素（Fe, Al, 
Si）の比が比重に対応して増加する傾向が示された。つまり、幅広
い土壌タイプにおいて、低比重の土壌粒子（団粒）ほど有機物に
よる被覆度が高く、高比重画分ほど粒子表面は鉱物質である一般
性の高い傾向があることが示された。 



更に、アルゴンスパッタによる深さ方向の XPS 分析から、熱
による試料損傷の可能性は完全には否定できないものの、
土壌粒子表面の情報として解釈が可能な連続的な変化が
示された。具体的には、易分解性と考えられる酸素やNと結
合した C は最表層に多く（図 5）、Fe, Al, Si と複合体化
して耐機械振とう性団粒の最表層に多く存在している可能
性が明らかになった。 
 
Ｃ）C,N 長期安定化と団粒構造の関係 

 約 4 千年の埋没期間の違いのある２A と４A 層（図６）を比較する
ことで、当時表層環境にあった２A、４A 層で形成された団粒および有
機無機複合体が、テフラの降下堆積によって、有機物供給が停止した後
の時間経過に伴いどの様に変化するかを検証することができる。 
 驚くべきことに、２A, 4A 層のすべての深度のバルク土壌試料だけでな
く、最大分散後のサイズ画分も含めたすべての試料に共通して、OM とピ
ロリン酸可溶性 Al＋Fe 濃度に強い相関があり（図 7）、その量比は
OC:metal=13.2+/-3.5 (mol:mol)であった。 

この相関を生じさせるメカニズムを検討するために、各試料の炭素構造
を固体 13C-NMR により調べたところ、芳香族 C より脂肪族 C との間で
活性金属との強い相関がみられた。また、２A 層より約 4 千年古い４A
層における有機無機複合体の多くは、より微細なミクロ団粒（＜0.2μ
ｍ画分）に存在することを明らかにし、国際誌に発表した（Shimada 
et al. 2022）。数千年スケールの有機物・鉱物の相互作用の詳細は
不明であったため、インパクトは高く、この論文は、土壌科学のトップジャー
ナルである Goderma の 2022 年５月の Editor’s choice に選ばれ
た。 

 
D）その他 

ドイツ Leibniz Centre for Agricultural Landscape 
Research (ZALF)グループとの共同研究として行った土壌の
乾湿条件が有機無機複合体の形成に及ぼす影響評価を、
本科研費の一部を利用して進めた。湿地土壌中の有機無機
複合体は、酸化的な環境ほど微生物分解が進んだOMがFe
酸化物と、還元的・酸性な環境ほど分解程度が低い OM が
遊離 Al と結合して存在することを明らかにした（Nitzche et 
al. 2022）。 
 黒ボク土の強固な団粒形成および長期的 C,N の安定化の
主要因の１つと考えられる活性アルミニウム（≒非晶質鉱物、
アロフェン・イモゴライト成分）についてレビューをまとめた
（Watanabe et al., 2023）。 
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