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要旨（和文 2000字程度） 
Thesis Summary （approx.2000 Japanese Characters ） 

本論文は「A study of nitrogen oxides dynamics between urban atmosphere and the phyllosphere using triple oxygen isotopes (三種酸素

同位体を利用した都市大気と植物葉圏における窒素酸化物の動態に関する研究)」と題し、英文で書かれ、5 章で構成されてい

る。 

第 1章 Introduction and research objectivesでは序論と研究目的を述べている。植物葉圏 (葉の内部および表面) は大気窒素酸化

物の生成・消失過程に重要な役割を担っているが、これらの過程は物理・化学・生物反応が混在するため複雑で、定量的な理解

は困難であった。そのため、植物葉圏と大気間の窒素酸化物の動態に関する理解は、土壌や水圏と比較して、ほとんど進んでい

ない。三種酸素同位体で決定される指標 (17O値) は、大気化学過程で生成する硝酸塩では特異的に大きな値 (20-30‰) を示し、

一方で微生物が生成する硝酸塩は 0‰である。この違いを利用することで大気由来の窒素酸化物を定量的に評価することが可能

である。本研究においては安定同位体比を利用することにより、都市大気と植物葉圏間における窒素酸化物の動態に関する定量

的な理解を目的としている。 

第二章 On-line triple oxygen isotope analysis of nitrous oxide using decomposition by microwave discharge で従来よりも簡便かつ精

密な N2Oおよび硝酸塩の17O値測定法を開発した。従来法では、N2Oを純金炉で N2と O2に熱分解し、精製した O2を質量分析

計に導入することによって三種酸素同位体を測定する。純金炉は高価であり、また炉のコンディショニングを必要とするが、本

研究で開発したマイクロ波放電を利用して N2O を N2と O2に分解する方法は、それと比較して安価で、かつコンディショニン

グを必要としないため、揮発性有機物を多量に含む植物葉や土壌のような試料中の硝酸塩の17O 値測定により適した方法であ

る。加えて、測定精度および必要な試料量は従来の熱分解法と同程度であることを確認している。 

第三章 Nitrogen and oxygen isotopic compositions of atmospheric nitrate near the highways では幹線道路付近で大気硝酸塩の窒素・

酸素同位体比を一年間観測し、硝酸塩の起源および挙動を解析した。硝酸塩の窒素同位体比の変動幅は先行研究と比較して小さ

く、また人為的に放出される NOXの窒素同位体比に近い値を示した。特に自動車由来の NOXの窒素同位体比に近かったことか

ら、硝酸塩の窒素源は自動車由来の NOXが主であることが推察された。
18O値（18O自然存在比の標準からの千分偏差値）、17O

値は先行研究と同じ範囲で変動したことから、高濃度 NOX 条件下においても、硝酸塩の酸素同位体比はその生成過程のみを反

映して変動していることを明らかにしている。すなわち、夏期は NO2+OH が主要な硝酸塩の生成プロセスであり、一方で冬期

は NO3と炭化水素や N2O5の加水分解反応が主要な硝酸塩の生成プロセスであったことを示している。 

第四章 Isotopic compositions of nitrogen oxides in the phyllosphereでは広葉樹および針葉樹を対象とし、植物葉圏 (葉内及び葉面) 

における大気由来の窒素酸化物量を、17O 値により定量している。植物葉面における乾重量当たりの硝酸塩量は広葉樹、針葉

樹ともに同程度であり、ほぼ 100%が大気硝酸塩であることを見出している。植物葉内における乾重量当たりの硝酸塩量は、9

月の針葉樹のみ特異的に低かったが、9月の広葉樹、12月の広葉樹、針葉樹については同程度であった。植物葉内における大気

硝酸塩の割合を、17O値を用いて計算した結果、広葉樹で 7~45%、針葉樹で 48~98%と、種によって明瞭な違いを見出している。

本研究では初めて植物葉内の硝酸塩の17O値を定量し、植物の種類によってその割合が異なることを初めて明らかにしている。 

第五章 Conclusions においては、第三章と第四章で得られた結果を総合的に討論している。本研究で対象とした都市環境にお

いて、大気硝酸塩は主に人為起源から放出された NOX が酸化されたものであることが窒素同位体比から推定され、特に自動車

由来の NOX が主要な起源であると結論している。その窒素酸化物が植物葉面への吸着および気孔を介した生理的過程によって

取り込まれて、大気から除去されており、植物の種類によってその能力が異なることを、17O 値を使って初めて明らかにして

いる。また、地球上の全葉面積 (6.4×108 km2) が本研究で対象としたクスノキ (Cinnamomum camphora) によって占められてい

ると仮定した場合、植物葉面には約 400 GgN大気窒素が沈着していることになり、一年間に陸域に沈着する窒素酸化物量 25 TgN

と比較して無視できない大きさであることを明らかにしている。今後、様々な大気環境、様々な植物を対象にして同様の評価を

行うことで、植物葉圏の大気窒素酸化物除去に関わる役割をより定量的に把握することが可能となると期待される。 

 

備考 : 論文要旨は、和文 2000字と英文 300語を 1部ずつ提出するか、もしくは英文 800語を 1部提出してください。 

Note : Thesis Summary should be submitted in either a copy of  2000 Japanese Characters and 300 Words (Engｌish) or 1copy of 800 

Words (English).
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要旨（英文 300語程度） 
Thesis Summary （approx.300 English Words ） 

 The dissertation entitled “A study of nitrogen oxides dynamics between urban atmosphere and 

the phyllosphere using triple oxygen isotopes” is organized into five chapters. 

 In chapter 1, I introduce a background and objectives of my study. Phyllospheric (on/in the 

leaves) is one of the important sinks and sources of atmospheric nitrogen oxides. However, the 

nitrogen oxides dynamics between atmosphere and the phyllosphere has not been understood 

quantitatively because of complex mechanisms. In this study, I focused on the triple oxygen 

isotopes to estimate the proportion of atmospheric nitrogen oxides in the phyllosphere. 

 In chapter 2, I developed novel on-line analytical system to measure the triple oxygen isotope of 

N2O and nitrate using microwave discharge to decompose N2O to N2 and O2. The advantages of 

this method are that it is easy to operate and that the method does not require removing volatile 

organic matter to obtain accurate results. 

 In chapter 3, I observed isotopic compositions of atmospheric nitrate near the highways 

throughout a year. The nitrogen isotopic composition was same as that of NOX emitted from 

vehicle and its variation throughout a year was smaller than that reported previously. From the 

results, the nitrogen source is almost constant throughout a year and its source could be the NOX 

emitted from vehicle. 

 In chapter 4, I analyzed triple oxygen isotopes in the phyllosphere for broadleaved plant and 

conifer plant for the first time. The proportions of atmospheric nitrate in the plant body was 7-45% 

for broadleaved plant and 48-98% for conifer plant were calculated based on the triple oxygen 

isotopic compositions. I found that the proportion of atmospheric nitrate obviously differ in each 

species for the first time. 

 In chapter 5, results obtained in chapter 3 and chapter 4 are discussed. In this study site, main 

NOX source is vehicle and it is removed by plant leaves from atmosphere. If it is assumed that the 

total area of plant leaves in the earth (6.4×108 km2) are occupied by Cinnamomum camphora we 

studied, ca. 400 GgN of atmospheric nitrogen oxides are removed by plant leaves and it cannot be 

ignored compared to the total nitrogen oxides deposition to the terrestrial environment in a year 

(25 TgN). To understand a role of phyllosphere to remove the nitrogen oxides from atmosphere in 

more detail, studying various environments and various plants is required 

備考 : 論文要旨は、和文 2000字と英文 300語を 1部ずつ提出するか、もしくは英文 800語を 1部提出してください。 

Note : Thesis Summary should be submitted in either a copy of  2000 Japanese Characters and 300 Words (Engｌish) or 1copy of 800 

Words (English). 


