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研究成果の概要（和文）：本研究は、海洋表層の窒素固定が大気反応性窒素の有意な放出源となり得るかを明ら
かにすることを目的とし、窒素固定生物（トリコデスミウム）の室内培養-大気捕集実験を行った。約２か月の
実験期間でトリコデスミウムの成長過程を捉え、対数増殖期では窒素固定による海水中への溶存全窒素の放出を
確認した。全期間で、大気中の粒子相・気相ともにアンモニウム塩/アンモニアと水溶性有機態窒素が反応性窒
素の主要な組成であった。酸性の反応性窒素の大気放出は対数増殖期と静止期で顕著であり、減衰期と死滅期で
は塩基性成分の大気放出が顕著であることが明らかになるなど、窒素固定に伴う反応性窒素の海水から大気への
放出を初めて実証した。

研究成果の概要（英文）：This study aimed to elucidate the contribution of marine nitrogen-fixing 
microorganism (Trichodesmium) to the formation of atmospheric reactive nitrogen by a laboratory 
incubation experiment. During the incubation period of approximately two months, it was observed 
that dissolved nitrogen was exuded from Trichodesmium during the exponential phase of the growth 
stage. Throughout the experiment, ammonium/ammonia and water-soluble organic nitrogen (WSON) were 
the major reactive nitrogen components in both particulate and gas phases. Overall results showed 
that the atmospheric emission of acidic WSON was more evident during the exponential and stationary 
growth phases, while the emissions of basic reactive nitrogen were more significant during the 
decline and death phases. This study demonstrated the sea-to-air emissions of ammonia and WSON 
associated with the growth and decline of nitrogen-fixing microorganism for the first time.

研究分野：大気化学

キーワード： 大気反応性窒素　海洋窒素固定　アンモニア　有機態窒素　海洋大気
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研究成果の学術的意義や社会的意義
海洋の窒素固定生物は、従来考えられてきた熱帯・亜熱帯などの貧栄養海域以外でも近年、極域などより広範囲
にその存在が報告されている。海洋生物にとっての「利用源」である、窒素固定で生成された反応性窒素が大気
の「放出源」になるという発想は従来なく、本研究は大気－海洋間の窒素収支の定量的理解において重要な知見
をもたらし、その学術的意義は大きい。本研究で明らかになった海水から大気へ移行する反応性窒素は、大気微
粒子の酸性度や新粒子生成など、大気質や粒子数変化の理解において重要であり、雲の生成などを通して海洋微
生物が及ぼす気候影響などの理解において新たな研究展開が期待できる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 
大気の反応性窒素（アンモニア態、有機態など）は、大気反応場やエアロゾル（浮遊微粒子）
の酸性度など大気質に影響を与える。さらに生物地球化学的な大気－海洋間の窒素循環の理解
においても鍵となる。従来、反応性窒素は主に人為起源成分が大気から海洋へ沈着し、海洋生態
系へ栄養塩を供給するという観点で考えられてきたが、大気への放出源としての海洋微生物の
役割については、未解明な点が多かった。近年、海洋（特に外洋）上の大気組成・濃度は、植物
プランクトンなど海洋微生物の影響を受けた有機物の放出による影響が大きいことが明らかに
なってきているが、海洋からの反応性窒素の放出については十分な知見が得られていないため、
海域によっては大気への放出フラックスに不確定性が大きい。 
 Paulot et al. (2015)による全球生物地球化学－大気化学輸送モデルを用いた、海洋から大気への
アンモニア放出量の見積りからは、熱帯太平洋では大気アンモニアのミッシングソースの存在
が指摘された。これに対し研究代表者らによる船舶観測から、貧栄養海域における海洋表層の窒
素固定生物活動に伴う反応性窒素の生成が、大気有機態窒素エアロゾルの重要な生成源になり
うることが示唆された(Dobashi et al., 2023)。海洋の窒素固定に伴う海水中での反応性窒素の放出
に関する研究例はあるものの、大気への反応性窒素の放出を実証した室内実験等の研究例はこ
れまでなかった。 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究は、海水中で微生物が窒素分子を（栄養塩として利用可能な）反応性窒素へと変換する
プロセスである「窒素固定」に着目し、実験室内において人工海水中での窒素固定生物の細胞培
養と大気反応性窒素成分を測定することで「海洋表層の窒素固定生物は大気反応性窒素の有意
な放出源となり得るか？」を明らかにすることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
 
（１）人工海水（培地）を用いた窒素固定生物の培養-大気捕集システムの構築と実験条件の最
適化を行った。人工海水での窒素固定生物の培養と大気捕集が可能な測定システムを恒温槽内
に製作し、大気の吸引による培養容器（水槽）内の圧力変化が細胞増殖に与える影響や容器への
負荷を調べた。培養容器約 30L の材質は、光合成のための光を照射するため透明かつ強度が大
きく、測定への有機物の干渉がないアクリル製を予備実験により選定した。 

1 回あたり 1－2 カ月を要する予備実験を計４回行い、実験条件の最適化を行った。その後、
この実験システムを使用し、窒素固定生物の中でも代表的な種であるトリコデスミウム（藍藻）
を用いた室内培養-大気捕集実験を約２カ月間行った。恒温槽内に設置した人工海水中でトリコ
デスミウムを培養した。培養は 25℃に制御された恒温槽内に設置したアクリル水槽内で YBC-Ⅱ
人工海水培地を使って行った。 
 
（２）大気中の粒子相（PM2.5）・気相成分を NILUインパクターにより 3段階に分け、24時間
毎の大気捕集を行った。粒子相は石英繊維フィルターで捕集した。気相はセルロースフィルター
をアルカリと酸でそれぞれ含浸し、各々酸性、アルカリ性の反応性窒素（アンモニア/アンモニ
ウム塩、有機態窒素、硝酸/硝酸塩等）成分を捕集した。人工海水試料は 24 時間毎に採取した。 
 
（３）大気成分を捕集したフィルターは超純水抽出を行い、大気試料中の水溶性全窒素（WSTN）
濃度と水溶性有機炭素（WSOC）濃度、および海水試料中の全溶存態窒素（TDN）濃度と溶存態
有機炭素（DOC）濃度は全窒素測定ユニット付き全有機炭素計で測定した。窒素固定ラン藻の現
存量変化を把握するため、蛍光光度計を用いた生体内クロロフィル a 蛍光強度と超高速液体ク
ロマトグラフィー（UHPLC）を用いたクロロフィル a 濃度の測定を行った。UHPLCで測定した
クロロフィル a 濃度と、毎日測定した蛍光強度の線形関係式を導き出し、この関係式から毎日の
クロロフィル a 濃度を算出した。さらに、フローサイトメーターを用いて培地中の従属栄養細菌
濃度の測定を行った。 
 
 
４．研究成果 
 
（１）約２か月の培養実験期間中、トリコデスミウムの成長から死滅に至る成長過程を観測する
ことに成功した。クロロフィル a 濃度の時間変化から計算した成長速度をもとに、トリコデスミ



ウムの成長段階を誘導期（lag phase）、対数増殖期（exponential phase）、静止期（stationary phase）、
衰退期（decline phase）、死滅期（death phase）と期間を分けて定義した。海水組成の特徴として、
対数増殖期におけるクロロフィル a 濃度の増大に伴って溶存全窒素および溶存態有機炭素濃度
が増大を示した（図１）。これら溶存全窒素、溶存態有機炭素のナトリウム塩に対する比（揮発
等による海水損失・濃縮効果を相殺するため規格化）でも、濃度と同様の傾向を示した。これら
の結果から、トリコデスミウムの対数増殖期において、窒素固定により溶存全窒素および溶存態
有機炭素が海水中に放出されたことが示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（２）培養実験の全期間を通し、大気は粒子相・気相ともにアンモニウム塩/アンモニアが反応
性窒素の主要な組成（粒子相：平均 62%, 気相：平均 86%）であり、その次に水溶性有機態窒素
（粒子相：平均 33%, 気相：平均 13%）が多いという結果が得られた（図２）。特に、塩基性の水
溶性有機態窒素がアンモニウム塩/アンモニアに次いで２番目に多い反応性窒素成分であった。 
対数増殖期と静止期において、粒子相のアンモニウム塩と水溶性有機態窒素、および気相の酸性
水溶性有機態窒素の濃度が増加した。この結果から、窒素固定に伴うこれら反応性窒素成分の海
水から大気への放出が初めて示された。一方、減衰期と死滅期において、大気放出されたアンモ
ニアと気相の塩基性水溶性有機態窒素の濃度が顕著に増大した。この結果は、海水中で増加した
バクテリアによる溶存全窒素・死滅細胞の分解や光化学反応により、低分子で揮発性の高い塩基
性の反応性窒素が海水から大気に移行したことを示唆した。期間全体として酸性水溶性有機態
窒素の大気放出はトリコデスミウムの対数増殖期と定常期において顕著であり、減衰期と死滅
期においては塩基性の反応性窒素の大気放出が顕著であった。まとめとして、トリコデスミウム
の成長・死滅に伴うアンモニアと水溶性有機態窒素の海水から大気への放出を初めて実証した。 
 
（３）さらに海水から大気への反応性窒素放出フラックスについて計算し、評価を行った。簡易
的なフラックス計算の結果から、 本研究におけるトリコデスミウムの衰退期における反応性窒
素の海水面から大気への放出フラックスは、Paulot et al. (2015)で見積もられた亜熱帯太平洋上の
フラックスの最大⁓40%程度を説明できることが示唆された。本研究は、海洋大気のアンモニア/
アンモニウム塩や有機態窒素の新たな放出源としての海洋窒素固定プロセスの役割を室内実験
から初めて示した。海洋上での大気反応性窒素は、エアロゾルの酸性度や新粒子生成にも影響を
及ぼすため、その海洋表層－大気間の正味のフラックスを定量的に理解する上で重要な知見と
なり得る。 
 
 
 
 

図１. 実験室内での人工海水を用いた窒素固定生物（トリコデスミウム）の培養に
伴う、海水中での (a)溶存態窒素(DN)濃度、(b)溶存態有機炭素(DOC)濃度、
(c)DN/DOC 比、および(d)クロロフィル a 濃度の各成長段階における平均値。 
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図２. 培養実験の各成長期間における大気中の水溶性有機態窒素(WSON)、アンモニア/
アンモニウム塩濃度、硝酸/硝酸塩濃度、亜硝酸/亜硝酸塩濃度の平均値。水溶性有機態
窒素、アンモニア/アンモニウム塩濃度の図内の左上の挿入図は縦軸（濃度）の拡大図を
示す。 
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