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研究成果の概要（和文）：森林集水域へ供給される硝酸性窒素および森林渓流水に溶存し森林より流出する硝酸
性窒素について窒素酸素同位体比および酸素同位体比異常の測定を行い、既存の計算手法に改良を加えること
で、日本と中国のさまざまな窒素沈着速度を持つ森林を対象に、総硝化速度そして脱窒速度を求めることがで
き、この結果はPNAS誌に掲載された。また、この結果から、森林においても、窒素除去効率の窒素不可に伴う低
下がみとめられ、このことは、東アジアで窒素沈着が大きくなってゆくことを考えると、たいへん大きな問題と
なると考えられる。

研究成果の概要（英文）：It is crucial to explore the nitrogen status of the forest ecosystems due to
 the management of the healthy forested ecosystems. However, due to the high spatiotemporal 
variations in nitrogen dynamics even in a small watershed, it is difficult to grasp its nitrogen 
status. We applied the isotope technique to estimate the gross nitrification rate and the 
denitrification with the help of the isotopic fractionation factors for different nitrogen processes
 occurring in the watershed. We found the high gross nitrification rates and denitrification rates 
in the watershed with more N deposition. However, the efficiency of the nitrogen removal by the 
denitrification was relatively low in high N deposition sites, indicating that the removal of 
nitrogen cannot work effectively in nitrogen-polluted sites. 

研究分野：同位体生態学

キーワード： 窒素循環　脱窒　硝化　集水域　安定同位体

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
健全な森林の維持管理は，防災，治水，水
質浄化，温室効果ガス削減など様々な生態系
サービスの維持管理に不可欠である。一般に
森林では窒素の供給が植物成長を律速して
いるため，森林全体の窒素代謝の把握は，植
物成長の把握，つまりは健全な森林の維持管
理に必須である。一方で，近年の人間活動は
この足りない窒素を，酸性雨などを通じて大
量に森林に供給し，逆に窒素を使い切れない
森林（窒素飽和林）を生じさせている。 
この窒素飽和林には土壌酸性化，植物成長
抑制，温室効果ガス吸収能低下，下流生態系
への多量窒素流出などの問題がある。しかし
降水窒素が使い切れない不健全な窒素飽和
林がどれだけ国内にあるのか，というような
森林窒素代謝の実態は，実はほとんど把握で
きていない。それには森林窒素代謝の特徴付
けにおける下記の大きな問題がある。 

 
＊ 困難な森林窒素代謝の基礎情報収集 
（長期間の窒素収支観測が必要：大変な
コストがかかり，限られた集水域のみで
可能）  
＊ 単純な室内土壌培養系ですら困難な森林
土壌窒素代謝の特徴付け（窒素の回転速
度は速くその野外での測定は困難，さら
に窒素ガス（N2）のように濃度測定でき
ない化合物もある：包括的な窒素代謝の
把握が困難）  
＊ 大変困難な集水域レベルでの森林土壌窒
素代謝把握（土壌の持つ高い空間的異質
性：集水域全体の窒素代謝を把握するの
に多数の試料が必要） 
 
２．研究の目的 
上記の問題を鑑みるに，「高い空間的異質
性を持つ森林集水域での窒素代謝を包括的
にとらえ，その平均的な特徴を与える」，さ
らに，「広域にわたる様々な，多数の森林の
窒素代謝を把握する必要があるため，簡便か
つ迅速に適用できる」，つまり「集水域を丸
ごと扱う」全く新たなアプローチが健全な森
林の維持管理に向けて必要であると考えら
れる。近年 NO3

–の窒素（δ15N）酸素（δ18O）
安定同位体比，酸素同位体異常（Δ17O; 
16O/17O/18O比の地球表面環境値からの変化）
を用いて降水 NO3

–がどれだけ森林で除去さ
れるかを定量する試みが進んでおり（たとえ
ば Brookshire et al. 2012, Nat. Geosci.），我々の
研究グループもこの手法を用いて研究を行
ってきている。この手法は森林集水域の窒素
代謝情報を時間的空間的に集約した渓流水
という試料から，詳細に集水域全体での窒素
代謝の一部に関する情報を取り出せる，画期
的な手法である。そこでこの手法をさらに発
展させることで，渓流水のみから集水域全体
の窒素代謝の特徴を容易に抽出することが
できるような，新たな渓流水指標を作成する
ことが可能である，と着想し，同位体の利用

手法を確立すること目標とすることとした。 
 
３．研究の方法 
 窒素化合物の中でも最も重要な形態の 1つ
である NO3

–に着目し，その集水域での生成と
消費を推定する。森林集水域での NO3

–の挙動
を下図のように考えてみる。 

ここで Δ17Oが降水 NO3
–で高く（たとえば

25‰），土壌 NO3
–が 0‰と全く異なる値を持

ち，さらに NO3
–の消費では Δ17Oは不変であ

るという特徴を用いると，降水 NO3
–の流入速

度および降水NO3
–と渓流水NO3

–のΔ17Oによ
り，これまで不可能であった集水域レベルで
の総硝化速度（FN），の推定が可能である（下
図；Tsunogai et al. 2011; Dejwakh et al. 2012）。 

 
さらにこの手法の展開について議論をす
すめるうちに，当初は考慮していなかった
δ15N の渓流水と土壌での変化を用いること
で，総 NO3

–消費速度（FD+FU）を，さらに適
切な同位体分別係数を用いることで，脱窒の
大きさ（FD）を定量的に議論できるのではな
いかという可能性が出てきた（下図）。もし
もこれが実現すれば，集水域への入り口と出
口調査によって，複雑な集水域内の窒素循環，
特にこれまで観測が難しかった硝化，そして
脱窒についての情報を得ることができると
期待される。そこで，特に集中して観測して
いる東京農工大学 FM多摩丘陵，FM大谷山，
そして窒素飽和状態にある Dinguhushan 林，
一方で大気窒素沈着速度が低く，健全な窒素
循環状態にあると考えられる Jianfengling 林



を対象に，詳細な同位体比測定を行い，まず
総硝化速度の Δ17Oによる推定を行った後に，
δ15Nの変化から脱窒速度の推定を試みた。実
際には脱窒速度の推定のためには，流出 NO3

-

量の情報が必要であるため，対象となる集水
域は限られたものとなってしまった。さらに，
国内の様々な森林に対して，どれだけの δ15N
上昇が認められるかを確かめるために，渓流
水 NO3

-についての同位体比測定を行った。 
 
また，同時にガス態窒素の損失についての

δ15N情報を得るために，これまで測定が殆ど
行われてこなかった一酸化窒素について，そ
の δ15N測定法の開発に取り組み，土壌から失
われる δ15N がこれまで言われているように
低い値なのかどうかの検証に取り組んだ。 
 
４．研究成果 
 日本と中国のさまざまな窒素沈着速度を
持つ 6つの森林を対象に，集水域へ入ってく
る NO3

-，出て行く NO3
-そして土壌中の NO3

-

についての同位体比測定を行うことで，総硝
化速度そして脱窒速度を求めることができ
た（下表）。 
 

 
総硝化速度は 43-119 kg-N/ha/yr，そして脱
窒速度は 6-30 kg-N/ha/yrと推定された。これ
らの値はこれまで測定されたものではなく，
単純な比較を他の研究と行うことができな
いものの，数十 kg-N/ha/yr程度の窒素内部循
環が森林で行われていると言うレベルは妥
当なものと考えられた。 
ここで特筆すべき点は，窒素損失（FD+FL）
における脱窒の割合が，窒素沈着が大きい森
林で小さくなっていることである。これは，
窒素が大量に供給される生態系でこそ脱窒
によって窒素が除去されることが好ましい
のにたいして，実際の生態系はむしろ逆の状
態，つまり，窒素が過剰な生態系では効率よ
く脱窒によって窒素が大気へと戻ってゆか
ない，ということを示している。この窒素除
去効率の窒素不可に伴う低下は，これまで湖

沼（Finley et al. 2013）や沿岸帯（Lunau et al. 
2013）で報告されてきたが，本研究ではその
状況が森林でも認められることを世界で初
めて明らかにしたものである。今後，東アジ
アで窒素沈着が大きくなってゆくことを考
えると，この窒素除去効率低下はたいへん大
きな問題となると考えられ，より多くの生態
系において検討を行う必要があると考えら
れる。 
この結果については PNAS 誌に掲載され，

2016年6月に北海道大学にて開催された国際
長期生態学研究ネットワーク主催のワーク
ショップで，研究代表者が講師として諸外国
から参加した若手研究者に対して紹介を行
うとともに，2017 年に出版予定の教科書に，
窒素循環解析の例として取り上げられる予
定となっている（現在査読中）。また，この
研究が経緯となり，アメリカの科学者たちと，
森林渓流水 NO3

-についての議論を行い，総説
としてまとめWater Resources Research誌へ出
版した。また，森林窒素循環における同位体
利用の専門家として，世界中の土壌 δ15Nデー
タを解析する研究に招かれ，論文執筆に参加
し，その報告は Scientific Report誌に発表され
た。さらに，陸上窒素循環における同位体利
用についての総説執筆にも招かれ，Plant and 
Soil誌に掲載された。 

 
そのほかの森林についても、森林の持つ特
徴に応じた研究を推進した。北海道大学雨龍
研究林においては伐採された森林と伐採を
受けていない森林における渓流水 NO3

-につ
いての測定を行い，ササが残っている伐採林
では渓流水 NO3

-濃度レベルが低いまま保た
れている原因は脱窒ではなく，おそらくササ
による NO3

-吸収が原因であることを突き止
め，学会発表にて議論を行い，現在論文執筆
を開始している。この論文では先に紹介した
硝化速度と脱窒速度の推定も行い、貧栄養な
森林での窒素除去効率についての議論も展
開する予定である。また，東京農工大学 FM
唐沢山においては，降雨イベントに対して大
きな渓流水 NO3

-濃度変動が見られ，それに伴
う δ15N と δ18O の変化はある程度あったもの
の，Δ17Oでは大きな変動が見られなかったこ
とから，降雨イベントに伴う脱窒が検出され
たと考えており，これについても現在論文執
筆を開始している。 

 
 一酸化窒素の δ15N測定については，最終的
に捕集した一酸化窒素を一酸化二窒素に定
量的に変換する手法を確立できた。δ15N既知
の亜硝酸塩を化学的に一酸化窒素へ変換し，
その一酸化窒素を捕集，脱窒菌を用いて一酸
化二窒素へと変換し，その δ15Nを測定すると
いう測定手法がほぼ完成し，野外での測定を
開始している。窒素飽和状態にあると思われ
る関東の森林において，土壌から大変低い
δ15N を持つ一酸化窒素が放出されているこ
とを突き止め，この土壌由来の一酸化窒素が，



森林大気中の一酸化窒素へ少なからず貢献
していることが明らかになってきた。この研
究内容についてはまだ論文化までは至って
いないが，学会発表を行うことで議論を深め，
現在国内外の研究者と論文執筆を開始して
いる。2017年 1月には米国 UC Davis校から
博士研究者が来日し，この測定技術について
の指導を行うとともに，今後の共同研究につ
いての話し合いを行った。また，この一酸化
窒素の δ15N測定，といった，本研究にて駆使
している微量 NO3

-同位体比測定技術につい
ての応用可能性を解説した総説をまとめ，現
在投稿中である。 
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