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わが国で発生する下水汚泥の量は，昭和56年集計で240万トンに上る。現在は下水道の全国普  

及率が31％，汚泥の有効利用率は10％に過ぎないが，数十年後の汚泥量はおそらく700万トン近  

くに達するであろうし，有効利用率もずっと上昇していなければならない。   

彪大な汚泥を内陸，沿岸の埋立地に処分することは，土地利用事情を一層厳しくし，環境のエ  

ントロピーを著しく増加させる。処分用地が極端に少ない現在，埋立や土地造成には多額の費用  

がかかる。一方，汚泥有効利用の途としては，汚泥を焼成加工し，煉瓦や舗装材にする方法があ  

るが，この場合，最初から原材料を加工するのに比し，脱水濃縮，焼却工程があるため経済的に  

著しく不利である。   

また，わが国の化学肥料需給事情は近年急迫を告げている。原鉱石などの海外依存率が極めて  

高いうえ，将来見通しはよくない。こうした背景から，下水汚泥の緑農地還元にふさわしい条件  

を示すこと，還元による土壌へのインパクト叫微生物の消長，組成変化，酵素活性，土壌の理  

化学的性質の変化，作物へのプラス及びマイナス影響－を明らかにすることは大きな意義があ  

る。すなわち，遼元汚泥の農地への施用可能性を明らかにし，土壌還元のための施用指針，ある  

いは基準づくりに反映させたい。   

下水処理では，処理水質や施設設計が基準化され管理されているが，汚泥の質，畳をもコント  

ロールする時代に早晩進むものと期待される。本報告は，この研究が土壌環境の保全，資源のリ  

サイクルによる環境エントロピー上昇の抑制，地力増進と農地の生産性向上につながることを認  

識し，多角的な立場から現象解明に踏出したもので，昭和53～55年度に亘る，第1期特別研究の  

うち昭和54／55年度の成果である。  

昭和58年7月  

水質土壌環境部長  

合 田  健   
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13．  
土壌中における各種汚泥の分解と分解に及ばす  

合成高分子凝集剤の影響  
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DecompositionofVariousSludgesinSoilandtheEffectof  

aSyJttheticFlocculantontheDecomposition  

HiroyukiHATTORIl，KoichiYAMAGUCHI2，ToruKUBOIL，  

KunihiroFUJlllandJinyaYAZAKI3  

Abstract  
Twotypesoflabolatoryincubationexperimentswereconductedtodeterminethe  

decompositionrateofsludgesinsoil．Inexperimentl，4kindsofsludges［sludgesfrom  
achemicalplant（M・Sludge），fromapetro・Chemicalplant（H－Sludge），andlimed（T・  
Sludge）andunlimed（K・Sludge）domesticsewagesludges］wereindependentlymixed  
WithalightcoloredandosolatratesofO．2andl．Ogofsludge－Cin100gdriedsoil，The  
mixtureswereincubatedat25’CandtheamountofCO2eVOIvedduring2weekswas  
periodicallydetermined．TheamountofCO2eVOIvedwasinproportiontotherateof  
Sludgeapplied．ThedecompositionratewasthelargestinM・Sludge，followedbyH－，T▲，  
andK－Sludges，inthisorder；theordercorrespondedtoCcontentsofsludges，Nitrogen  
mineraIizationrateof2weekswasrelatedtotheC／Nratioofthesludges．   

In experiment2，effect of a cationic polyacrylamide derivative（PAM）and  
incubationtemperatureon the decomposition of K－Sludgein a humic andosoIwas  
StudiedtFivegramofair・driedK・Sl11dgeandO．2gPAMweremixedwith200gofaiT・  
dried humic andosol，and the amount of CO2eVOIved for4weeks at25－C was  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田部小野川16番2   

Water and SoilEnvironment Division，The Nationa】Institute for EnvironrnentalStudies，   

YatabemaChi，Tsukuba，Ibaraki305．Japan  

2・昭和53，54年度 国立公害研究所共同研究員（日本大字農獣医学部農芸化学科 〒154 東京都世田谷区   

下馬3－34－1）   

ResarchCollaboratorof theNationallnstituteforEnvironmentalStudies．Present Address：   

CollegeofAgricultureandVeterinaryMedicine，NihonUniv・，Shimotlma．Setagaya－ku．Tokyo154，   

Japan  
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de亡ermiIled．TheamountoECO2eVOJvedEor5daysfromthemixturewas70％thatof  

thecontrol（noadditionofPAM），butitincreasedto97％during4weeks．K・Sludge  

WaSaddedtohumicandosolattherateof2．8％ofthedryweight，andincubatedfor  

5daysat4，10，23，aTld300C，TheamountofCO2eVOIvedincreasedmarked7yasthe  

temperatureincreased．   
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1、はじめに   

近年，下水汚泥を農業利用しようとする機運が高まっているがそれとともに，下水処理場から  

発生する生汚泥，消化汚泥，汚泥コンポスト等についてそれらの土壌中での分解についての研究  

の成果も次第に蓄積されつつある1ト7）。それらの結果は，汚泥の分解率が他の有機物の分解率に比  

べて高く，しかも施用後2～4週目までの分解量が多いことを示している。すなわち，汚泥は初  

期に急激な分解がおこるのが特徴であり，その後の分解は，他の有機物の分解と同様，比較的緩  

やかに行われる。また，これら初期に分解する量は，汚泥の種類によって異なり7），さらに，環境  

条件，特に温度によって影響される1）・5）ことなどが明らかにされている。   

しかしながら，これまでの研究では汚泥の性質と分解量の関係については十分に明らかにされ  

ておらず，また汚泥によっては凝集剤として用いられたポリアクリルアミド誘導体（以下PAMと  

記す）を含むものもあるが，このPAMが汚泥の初期の分解にどのような影響を及ぼすかについ  

ても解明されていない。汚泥の農業利用に際し，これらについて明らかにすることは，施用量を  

決める上でも重要であると考える。本報告は，汚泥の初期の分解に閲し，性質の異なる汚泥での  

分解の違い，PAMの影響，温度の影響についてビン培養法で行った結果をまとめたものである。   

2．実験方法   

2．1供託土壌及び供試汚泥   

土壌は，茨城県筑波郡谷田部町国立公害研究所内で採取した淡色黒ボク土壌及び茨城県筑波郡  

豊里町の元芝細から採取した黒ポク土壌を用いた。汚泥は合成高分子凝集剤を含むアンモニア，  

メタノール等製造化学工場廃水汚泥（以下M汚泥と記す），同じく合成高分子凝集剤を含むアセ  

トアルデヒド，酢酸等製造石油化学工場廃水汚泥（以下H汚泥と記す），石灰凝集剤を含む生清廉  

水処理汚泥（以下丁汚泥と記す），凝集剤を含まない生活廃水処理場の返送汚泥（以下K汚泥と  

記す）の4種類を使用した。供試土壌及び汚泥の性質を表1に示した。   

2，2 ビン培養によるCO2発生の測定   

田辺の簡便法叫こ準じた。すなわち，300ml容ポリステロール棒びんに一定量の土壌をゆるく  

詰め川．5規定水酸化ナトリウム溶液1～4ml入れた5ml容サンプル菅2本を土中に直接立て，密  

封し，一定温度で暗所で培養した。1～7日間の間隔で水酸化ナトリウム液を取りかえ，取り出  

した水酸化ナトリウム液は，50ml容三角フラスコに移し，3規定塩化バリウム3mlを加えた  

ー2一  



土壌中での各種汚泥の分解   

表 1供試土壌及び供試汚泥の性質  
TablelPropertiesofsoilsandsludgesusedintheexperiment  
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Synthetic flocculant  

Syrlthetic flocculant  
Ca（OH）2，FeCI。  
None  

■：Sludgefromwastewaterofchemicalplant  

…：sludgefromwastewaterofpetrochemica】plant  

後，フェノールフタレインを指示薬として0．2規定塩酸で滴定を行い，吸収したCO2畳を算出し  

た。   

2．3 汚泥の分解率及び無機化率の測定   

風乾して2mm目の師を通した淡色黒ボク土壌57．7g偲土50g）に風乾した4種の汚泥（汚  

泥M，H，T，K）を炭素量として，0，100及び500mg加え，十分に混合した。これに蒸留水を最  

大容水量の60％になるように添加し，2週間培賛した。その間発生するCO2量を前記2．2の方法  

によって経時的に測定した。汚泥混合土壌から発生するCO2の傾から，汚泥無添加土壌から発生  

するCOユ畳をブランク値として差し引いて，汚泥中炭素の分解によって発生するCO。量とした。  

また，培養2週間後の土壌について，pH（H20），NH√一N，NO3－N量の測定を行い，汚泥無添  

加土壌のN軋－N，NO。一N量を差し引いて，残りを汚泥の分解によって生成した無機態窒素畳  

とした。これらの測定法は前報9〉と同じであった。以上の測定はいずれも2連で行った。   

2．4 汚泥分解に及ばす合成高分子凝集剤の影響   

黒ポク土壌の風乾細土200g（乾土として163．5g）にK汚泥（凝集剤無添加）を風乾物垂で5  

g（乾物として4■6g）添加し十分に混合した。これに，カチオン性ポリアクリルアミド誘導体（分  

子鼠約600万）0．2g（対風乾土添加率0．1％，乾土添加率0．12％．対風乾汚泥添加率4％，乾  

汚泥添加率4・3％）を混合後，蒸留水を最大容水量の60％になるように加え，250Cで4週間培養  

し発生したCO2量を測定した。また，ポリアクリルアミド誘導体を加えなかった土壌についても  

同様にCO2量を測定した。   
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2．5 汚泥分解に及ぽす温度の影響   

黒ポク土壌の風乾土200g（乾土163．5g）に，K汚泥（凝集剤無添加）を風乾物として5g（乾  

物4．6g）添加し十分に混合した。これに蒸留水を最大容水量の60％になるように加え，40C，  

10－C，230C，300Cで5日間培養し，発生するCO2量を測定した。   
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3．結果と考察   

3．1 汚泥の分解過程と分解率   

各種汚泥を添加した土壌からのCO2発生速度（mg／日）の経時変化を図1，発生したCO2の合  

計量のグラフを図2に示した。CO2の発生速度は，各汚泥添加区とも施用直後から増加を始め，  

いったん最大に達した後，その後は低下するというパターンを示した。しかし，発生速度が最大  

に達するまでの時間は，汚泥により異なり化学工場廃水処理場のM汚泥が最も遅く5～7日後，  

他の汚泥は2～3日後であった。この原因の一つとして，M汚泥のpHが5．4と他の汚泥より低  

いため，土壌微生物の増殖が遅れたことが考えられる。逆にpHが10．1と最も高い石灰を凝集剤  

とする生活廃水処理場のT汚泥は，炭素としての汚泥添加率1．0％の場合，施用後1日目のCO2  

発生量が，他の汚泥の約2倍であった。これらの結果は，p‡1の高い汚泥ほど施用直後の分解がよ  

り急激であることを示唆するものと考えられる。  
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図14種の汚泥を添加した淡色果ポク土壌からのCO2発生速度  
Fig．1CO2eVOlutionratefromlightcoloredandosolamendedwithdifferent  

sludges  
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図 2 4種の汚泥を添加した淡色黒ボク土壌からのCO2の積算発生量  
Fig・2 CumulativeplotofCO2eVOlutionfromlightcoloredandosolamended  

with different sludges 

汚泥添加量とCO2発生量の関係をみるため，汚泥を多量に添加（炭素としての汚泥添加率  

1・0％）した場合に発生したCO2合計量と少量添加（同0．2％）の場合に発生したCO王台計量との  

比（CO2発生量比とする）をとり，グラフに表した（図3）。添加後1日目のCO2発生量比は，ど  

の汚泥でも添加量比5を下回った。これは，汚泥添加直後は風乾土を用いたこともあって，微生  

物が多量の汚泥に対応できなかったためと考えられる。しかし，2日日にはCO2発生量比が上昇  

し，4日目以降は，いずれの汚泥でも5前後の値になり，CO2発生量は，汚泥添加量にほぼ比例す  

ることが認められた。従って，衆2に示したように2週間の汚泥の分解率については，添加量に  

よる差が認められなかった。   

Testerら3）は，汚泥コンポストにつし〕て，また，TerTyら5）は下水汚泥について同様に汚泥の添  

加量に比例してCO2が発生することを報告している。さらに，Hsiehらぢ）は，活性汚泥の場合，添  

加量が4％までは添加量に比例してCO2が発生するが，添加量が8％になると分解率が低下する  

ことを報告している。今回の結果は，どの汚泥の場合も，炭素としての添加量が土壌に対して1％  

までは，分解率が添加量によって変わらないことを示している。すなわち，この淡色黒ポク土壌  

は，汚泥の添加量が炭素として1％までは同じ分解力を保っているということができる。   

一方，汚泥によって分解率は大きく異なった。炭素含量が最も多いM汚泥では炭素の約30％が  

CO2まで分解したのに対して，最も少ないK汚泥では約10％しか分解せず，炭素含量の多い汚泥   
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（HEEKS）   

図 3 汚泥炭素0．2％添加土壌から発生するCO2量に対する汚泥炭素1．0％添加  

土壌から発生するCOz量の比率  
Fig．3 TherationofCO2eVOluvedfromlightcoloredandosolamendedwith  

Sludges at application rate of O．2％ofsludge・Carbonto soilto CO2  
evoluvedatapplicationrateofl．0％  

ほど分解率が大きい傾向にあった。つまり，無機物を多く含む汚泥ほど分解率が小さくなること  

から，無機物が有機物の分解を阻害していることが考えられる。また，汚泥中の有機物の形態の  

違いによって，このように分解に差が生じたことも考えられるが，これについては未検討である。   

表2には，2週間培養後の土壌のpH，アンモニア態窒素，硝酸態窒素量及び窒素の無機化率を  

示した。どの汚泥を添加した土壌でもアンモニア態窒素の含量が多く，硝酸態窒素はわずかであっ  

た。これは，汚泥添加後2週間では硝酸化成が起こらないことを示すものであろう。また，汚泥  

を多量に添加した場合には2週間後のpHが上昇した。これはアンモニア態窒素の生成のためと  

考えられる。   

窒素の無機化率は汚泥により異なり，M汚泥では窒素の48～61％（平均55％）が無機化した  

が，T汚泥では24～29％にすぎず，C／N比の小さい汚泥ほど無機化率が高かった。これは，これ  

までに明らかにされているC／N比の小さい有機物ほどその窒素は土壌中で無機化され易いとい  

う知見11）と一致している。   

以上 4種類の汚泥の分解試験の結果から，炭素含量の多い汚泥ほど炭素の分解率が高く，そ  

の順位は，汚泥M＞汚泥H＞汚泥T＞汚泥Kであり，C／N比の小さい汚泥ほど窒素の無機化率  

が高くなる傾向（その順位は，汚泥M＞汚泥H＞汚泥K＞汚泥Tである）のあることが認められ  

た。   



土壌中での各種汚泥の分解   

表  2 汚泥添加2週間後の土壌中無機態窒素量，汚泥炭素の分解率，窒素の無  

機化率及びpH  
Table 2 The quantities ofinorganic nitrogen，perCerltageS Of carbon  

decomposedandnitrogenmineralized，andPHvaluesafter2weeks  
incubationofthesoil・SludgemiⅩture  

Added N軋一NNO。N N C  

Sludge  minized decOSed  
（mg／1。。gs。i．） 

ptl   

（H20）  

0，2  24．9  0．0  4S．3  a2．5  6て4  

1，0  156．7  0．0  61．2  34．9  7．48  

H  O，2  16．1  0．0  41．3  27．5  6朋  

1．0  81．8  0．0  42．2  28．1  7．17  

T  O．2  5．2  0．0  24，3  18．2  6．86  

1．0  31．2  0．0  2臥9  18．5  7．57  

K  O．2  8．0  0．5  29．2  10．1  6．63  

1．0  44．8  1，1  31．3  9、9  6、86   

3．2 汚泥分解に及ぽす合成高分子凝集剤の影響   

凝集剤を含まない返送汚泥Kを用いて土壌中での汚泥の分解に及ぼすポリアクリルアミド誘  

導体（PAM）の影響を調べた。図4にCO2の積算発生量を図5にCO2の発生速度（mg／日）を示  

した。それによると，PAM添加区のCO2発生量は，培養開始後4週目まで無添加区より低く特に  

初期の分解が抑制され，5日目までに発生したCO2の合計量は．PAM無添加の場合の約70％で  

あった（図4）。また，CO2発生速度からみると5月目まではPAM無添加区が高く，PAM添加  

によるCO2発生の抑制が認められる。しかし，その後はPAM添加土壌からのCO2発生速度（mg／  

日）は，無添加土壌をわずかに上回り（図5），28日日までに発生したCO2合計量は，無添加土壌  

の約97％まで回復した（図4）。このことから，PAMは添加直後に，汚泥の分解に関与している  

微生物の生育に影響を及ぼしているものと考えられる。PAMのE．CoJタ等の微生物に対する殺菌  

作用や生育障害はない12）とされていたが，久保井ら13一は，PAMが5ppm以下の低濃度でも土壌  

藻類の生育を阻害することを報告している。今臥 使用したPAM畳は，土壌に対して約1200  

ppm（対乾土）と多量であることから，土壌微生物への影響は十分考えられる。また，藤井ら1‘）  

は，PAMの有機態窒素は土壌微生物によって分解され，無機態窒素になることを報告している。  

従って，添加直後に土壌微生物の生育を阻害していたPAMも，数日後には，それ自体が土壌微  

生物によって分解され，汚泥の分解を抑制する力も次第に失われてきたものと考えられる。この  

よう1に，PAMは添加直後にのみ，汚泥の分解を抑制し，分解を遅らせるが，長期的にみた場合に  

は汚泥の分解への影響はほとんどないものと考えられる。実際に汚泥に含まれるPAM量は，今  

回の実験に用いた量よりも少量と考えられるので，分解への影響はより少ないと予想される。   
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図 4 ポリアクリルアミド誘導体を添加した黒ポク土壌－K汚泥混合系からの  

CO2の積算発生量  
Fig．4 CummulativeplotofCO2eVOlutionfromhumicandosolandsludge（K）  

mixtureaddedwithpolyacrylamidederivatives  

図 5 ポリアクリルアミド誘導体を添加した異ポク土壌一K汚泥混合系からの  

CO2発生速度  
Fig．5 CO2eVOlutionratefromhumicandosolandsludge（K）mixtureadded  

with polyacrylamide derivatives 

3．3 分解に及ぼす温度の影響   

図6に，4段階の温度条件下におけるK汚泥添加土壌からのCO2発生量を，図7に温度とCO2  

発生量の関係を示した。4●CではCO2発生量はごくわずかであったが，温度が上昇するにつれて  

CO2発生量も増加した。特に，100Cから230Cへの上昇で，分解量が約4倍に増加するなど，温  

度が汚泥の分解に及ぼす影響がきわめて大きいことが認められた。Terryら5）も，汚泥の分解に及  

ぼす土壌の性乳pH，水分含量の影響は小さいが，温度の影響は大きいことを報告している。ま  

た，Miller15）も都市下水消化汚泥の分解に温度が大きく影響することを報告している。従って，気   



土壌中での各種汚泥の分解  

洩の高い夏は分解量が多く，逆に気温の低い冬は，ほとんど分解しないことが予想されるので，  

汚泥施用の際には，施用時期の気温を十分に考慮する必要がある。   
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図 6 K汚泥添加黒ボク土壌からのCO2発生量に与える温度の影響  

Fig．6 CummulativeplotofCO2eVOlutionfromhumicandosolamendedwith  

Sludge（K）underfourdifferenttemperatures  
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図 7 培養温度とCO2発生量との関係  
Fig・7 RelationshipbetweencummulativeCO2eVOlutionandtemperatureof  

incubation   

4，まとめ   

汚泥の分解に関してビン培葦試験を行った。高分子凝集剤を含む化学工場廃水汚泥（M），石油  

化字工場廃水汚泥（H），石灰凝集剤を含む下水汚泥（T），凝集剤を含まない返送汚泥（K）を炭  

ー9一   
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素量として0．1gあるいは0．5gを淡色黒ポク土50gに加え，250Cで2週間培養し，CO2の発  

生邑無機態窒素の生成量を調べた。その結果，各汚泥添加土壌からのCO2発生量は汚泥添加量  

にほぼ比例した。また，汚泥中炭素の分解率は仁炭素含量の多い汚泥ほど高く，その順位は，M＞  

H＞T＞K汚泥であった。一九窒素の無機化率はC／N比の小さい汚泥ほど高く，その順位は，  

M＞H＞K＞T汚泥であった。   

次にK汚泥の分解に及ぼすカチオン性ポリアクリルアミド誘導体（PAM）添加の影響を明らか  

にするためにK汚泥5g（風乾物重）を黒ポク土200g（風乾物重）に混合しこれにPAMO．2g  

を加え，250Cで4週間培養し発生するCO2量を測定した。その結果，PAM添加により，5日目  

までのCO2発生量は，無添加の場合の70％であったが，以後4週日には97％まで回復した。   

また汚泥の分解に与える温度の影響を明らかにするために，黒ボク土に2．8％量のK汚泥を加  

え，14bC，10’C，23’C，300Cで培養し，5日間で発生するCO2量を比較した。その結果，CO2  

発生量は温度が高くなるにつれて著しく増加し，土壌中における汚泥の分解は，温度によって大  

きく影響されることが明らかにされた。  
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下水汚泥施用土壌の理化学性  

服部浩之1・鷲沢清司2・久保井 徹1  

藤井園博1・松坂泰明3・大羽 裕4  

Phy8icalandChemicalPropertiesofSoilAppliedwithSewageSludge  

HiroyukiHATTORIL，SeijiWASHIZAWA2，ToruKUBOII  

RunihiroFUJIIL，YasuakiMATSUZAKA2andYutakaOBA3  

Abstraet   
Sewage51udgewasappliedtoYatabelightcoIoredandosolinlysimetersatthe  

rate of50metric tons dry solids／ha，and changesin soilphysicaland chemical  
propertieswereinvestigatedundercontrolledenvironmentalconditions（ternperature：  
250Cin the daytime，20’C at night，relativehumidity：60％，Soiltemperature：180C，  
irrigation：701a week）．Sludge applicationincreased the concentrations ofcarbon，  
nirtogen，phosphorus，Calcium，Zincandleadinsurfacesoil．About40％ofcarbonin  
dudgeappliedtosoilwasl（〉StWithin13weeks．buttheotllerelementsshowedlittle  
Changein surface soilfor13weeks．Sludge・borne organic nitrogen was rapidly  
mineralized；the amount of N札－NiIICreaSedin the first 2 weeks and the  
accumulationofNO，－Nfollowed．Thesludgeapplicationdecreasedthesolidphase  
ratioandincreased叫egaseousphaseratio，1iquidphaseratioandcationexchange  
CapaCity．Theplivalileinsurfacesoilappliedwithsludgeincreasedfrom6．1to7．2，  
base saturation percentage exceededlOO％ while the phosphoruS absorl）tion  
CapaCityincreased，  
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1．はじめに   

下水汚泥の土壌中での分解やその形態変化についての研究は，主にビーカーレベ／レの一定条件  

下で行われてきたり‾6）。これは，汚泥の分解や形態変化が温度などの気象条件の影響をうけるた  

が），自然条件下では結果の解析に困難を伴うことと，自然条件下での汚泥の分解を測定するため  

の的確な方法が確立されていなかったためである。これに対して，汚泥の土壌理化学性に及ぼす  

影響についての研究は、主に自然条件下で行われており8ト川），環境制御下での研究例は少ない11）。  

これは，ビーカーのような小さな半開放系（空気のみ開放系，他は閉鎖系）は長期間の実験に適  

さないためであろう。しかし，汚泥の分解とその形態変化は、これまで研究されてきた半開放系  

と自然状態の開放系では異なることが考えられるし，また，有機物施用土壌の理イヒ学的性質は，  

有機物の分解量，残存有機物量と密接な関係があることから12），これらも気象によって影響をうけ  

ると考えられる。従って，これらの研究を行うには，より自然状態に近くかつ環境条件を制御で  

きるような開放系を用いるのが最も望ましいと考えられる。そこで著者らは、気温，湿度，地温，  

かん水量を制御でき，かつスケールも十分大きいライシメーター（直径1．7m，深さ2．3m）を用  

いて，一定条件下での汚泥の分解，表層土壌中成分の変化及び土壌の理化学性の経時変化を追跡  

し，汚泥施用土壌の性質を明らかにすることを試みた。本報告は，1回目の施用後，約3か月間  

の結果をまとめたものである。なお，2回目，3回目汚泥施用後の無機態窒素の変化については，  

次報13）で報告する。   

2、実験方法   

2．1 実験装眉   

広木ら叫がその詳細を報告する畑地用地温制御ライシメーター4基を使用した。なお，地上部は  

温室になっている。   

2．2 供試土壌及び供害式汚泥   

供試した土壌は淡色黒ポク土壌であり，供試汚泥は石灰を凝集剤とした生活廃水系下水処理場  

の脱水汚泥を風乾後粉砕したものであった。供試土壌及び供試汚泥の性質を表1に示した。   

2，3 試験設計   

2．3．1 汚泥施用   

4基のライシメーターのうち，No．1とNo．3の2基に乾物として50t／haの汚泥を表層約10  

cmの土壌に施用した。これは土壌の約9％（乾物重量％）であった。また，No．2とNo．4は対  

照（無処理）とした。実際の施用法は広木らl▲）の報告を参照されたい。   



下水汚泥施用土壌の理化学性   

表 1供試土壌及び供試汚泥の性質と成分組成  
TablelChemicalpropertiesofsurfacesoilandsludgeusedinthisexperiment  

Soil Sludge  Soil Sludge  

pH  （H20）  6．1 10．1  

CEC   （me／100g）  21．1  －  
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T－meanStOtal  

■water・eXtraCtablePヱ05  

2．3．2 環境条件   

ライシメーターの地上部の温室内温度は，昼間25日C，夜間200Cに，湿度は60％に設定し，光は  

自然光を利用した。また，地温は18bCに設定したが，表層5cmの地温は20～280Cの間を変動し  

た15）。かん水は遇1回，ライシメーター1基あたり701の蒸留水で行った。これは30．8ミリの降  

雨量に相当する。   

2．3．3 試験日程及び土壌試料の採取   

昭和54年9月4日に1回目の汚泥施用を行い，施用直後（30分後），3日日，1，2，3，  

4，5，7，9，11，13週目に，表層土壌（0～5cm）を採取した。汚泥施用後1週目以降の土  

壌採取は，かん水直前に各ライシメーターの任意の9地点について行い，この9点を一括して2  

mmの節を通した後，清浄なポリエチレン製の袋に入れ，空気を入れて．ふくらませ，口をしばっ  

て振り混ぜた。これを分析試料とした。  

2．4 土壌分析  

2．4．1pH（H20）の測定  

常法16）に従って，PH（H20，1：2．5）を測定した。  

2．4．2 アンモニア態窒素の定量  

湿潤土5gを200ml容三角フラスコにとり，10％塩化カリウム溶液50mlを加え，30分間往  

－15－   



服部浩之ら   

復振とうした後，ろ過した川。ろ液をインドフェノール比色法を利用した自動分析法1別により測定  

した。これにはテクニコン社製オートアナライザーAAIl型を使用した。分析は2連で行い，結果  

は平均値で表示した。   

2．4．3 亜硝酸態窒素．硝酸態窒素及び水溶性リン酸の定量   

湿潤土10gを200ml零三角フラスコにとり，硫酸カルシウム0．1g，蒸留水50mlを加え，  

10分間振とう後，ろ過した17）。ろ液中の亜硝酸態窒素をスルファニルアミドーナフテルエチレンジ  

アミン比色法を利用した自動分析法で，硝酸態窒素を，ヒドラジンー鋼法により亜硝酸態窒素に還  

元し亜硝酸態窒素と同様の自動分析法で．また水溶性リン酸をモリブデンブルー比色法を利用し  

た自動分析法で同時に測定した1恥抑・21）。これらの測定にはテクニコン社製オートアナライザー  

AAII型を使用した。分析は2連で行い，結果は平均値で表示した。  

2．4．4 全炭素及び全窒素の定量  

柳本製CNコーダー500型を用い，馬尿酸を標準物質として測定した。   

2．4，5 全リン酸の定量   

風乾紳士5gについて，過塩素酸分解一バナドモリブデン酸比色法22）により定量した。これには  

島津ディジタルビーム分光光度計UV－150を使用した。   

2．4二6 全力ドミウム及び全クロムの定量   

全リン酸の定量に用いた過塩素酸分解液について，土壌及び作物体中の重金属の分析法23）に基  

づいて全力ドミウム及び全クロムの定量を行った。これには，島津製作所原子吸光光度計AA  

－640－12型を使用した。  

2．4．7 カリウム，かレシウム，チタン，マンガン，鉄，ニッケル，飼，亜鉛，ヒ素，ルビジ  

ウム，ストロンチウム及び鉛の定量  

ORTEC社製TEFA－6110型けい光Ⅹ線分析装置を用い，高松の方法2▲）により測定した。   

2．4．8 電気伝導度（EC）の測定   

風乾土10gを200ml三角フラスコにとり，蒸留水50mlを加え，60分間振とう後，懸溶液を  

東亜工業製ModelCM－1kにより測定した2S）。  

2．4．9 塩基置換容量（CEC），置換性かレンウん同マグネシウム、同カリウム，同ナトリウ  

ム，置換性塩基及び塩基飽和度の測定  

ーjさ一   



下水汚泥施用土壌の理化学性  

セミミクロ法26）により行い，アンモニアの定量はインドフェノール比色法を利用した自動分析  

装置により行った1㌔その他は，原子吸光光度計を使用して定量した。   

2．4．10 リン酸吸収係数   

風乾土25gを100ml窄三角フラスコにとり，2．5％リン酸アンモニウム50mlを加え，時々振  

とうしながら24時間室温で放置後，ろ過した27）。ろ液中のリン酸をモリブデンブルー比色法を利  

用した自動分析法21）により測定し（テクニコン社製オートアナライザーAAI】型使用），吸収係数  

を求めた。   

2．4．11三相構造   

常法28）により，実容積，其比重を求め，それらの値から三相分布を計算した。これには大起理化  

工業製菓容積測定装置を使用した。   

3．結果と考察   

3．1 土壌中の炭素及び窒素の変化   

土壌中の全炭素及び全窒素の変動を表2に示した。全炭素量は，無処理区では変化が少ないの  

に対して，汚泥施用区では施用直後に約1．5倍に増加した。その後，徐々に減少する傾向にあり，  

施用直後から13週目までに減少する炭素量は，汚泥の施用による増加分（施用直前と直後の差）  

の約40％（No．148％，No．334％）にあたる。従って，13週間で汚泥中炭素の40％近くが分  

表  2 下水汚泥施用土壌中の全炭素及び全要素の変化  
Table 2 Changesintotalcarbonandtotalnitrogencontentsinsurfacesoil  

appliedwithsewagesludge  

Treatment Lysimeter  weeksafterappllCation  

No．  Before● Start＝  4  9  13  

Sludge  
T¶C aPp】ied  

3．22   4．69   4，79   4．46   3．98  

3．10   4．94   4．42   4．16   4，31  

（％）  contr。l  3．15   3．16   3．19   3．14   2．95  

3．08   3．34  3．20   3，11   3．12  

Sludge  

T－N applied  

0．24   0．44   0．55   0．50   0．55  

0．26   0．48   0．48   D．5C1  0．49  

（％）  contr。1  0．25   0．28   0．24   0．25   0．25  

0．30   0，24   0．26   0．24   0．24  

■：justbeforesludgeapplicati11n  

’’：justaftersludgeapplication  
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服部浩之ら   

解したものと推定される。全窒素畳も無処理区ではほとんど変化がないのに対して，施用区では  

施用直後に倍増した。これらの全炭素及び全窒素の増加は汚泥施用によるものである。しかし，  

その後の全窒素の変化はほとんど認められなかった。   

一方，図1に示したように，窒素の無機化はすみやかに行われた。すなわち，アンモニア態窒  

素は，汚泥自体がアンモニア態窒素を多量に含むこともあって，魔用直後に160／Jgノg乾土（汚泥  

もちこみN軋－Nの計算値は151〟g／g乾土）と高い値を示したが，さらに3日目には270／∠g／  

g乾土まで増加した。その後，アンモニア態窒素は3過日に急減し，7週目以降は無処理区との差  

が小さくなったが，それでも無処理区の10倍以上の値を示した。このアンモニア態窒素の増加に  

続いて，亜硝酸態窒素が増加し，2週臥3週目に約50／（g／g乾土と高い値を示した。さらに，硝  

酸態窒素の増加がこれに続いた。通常の畑条件下では亜碑酸態窒素の多量集績はみられないが29），  

汚泥施用によるpHの上昇，さらに汚泥の分解によるアンモニア態窒素の急激な増加により，一時  

的に亜硝酸態窒素が集積したものと考えられる抑。施用直後から2過日にかけての無機態窒素の  
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図 1下水汚泥施用土壌中のアンモニア態窒素，亜硝酸態窒素及び硝酸態窒素量  
の変化  

Fig．1Changesin ammonium・，nitrite－and nitrater nitrogen contentsin  
surfacesojユappliedwithsewagesludge  
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下水汚泥施用土壌の理化学性   

増加量は365〟g／g乾土（N軋－N：100／－g，NO2－N：55ノ′g，NO3－N：210ノ‘g）であり，こ  

れは汚泥中の有機態窒素の約12％に相当する。従って，2週間で汚泥中の有機態窒素の約12％が  

無機化したことになる。ビン培養法で求めたこの汚泥の2週間での無機化率は約25％であり31〉，  

今回はこれをかなり下回った。また，ビン培養試験では2週目の無機態窒素は大部分がアンモニ  

ア態であった31）のに対して，今回のライシメーター試験では，アンモニア態窒素と硝酸態窒素量は  

ほぼ同量であった。これらの違いは，今回の汚泥の施用塁が土壌の約9％とビン培養試験の2倍  

以上であったこと，ビン培養試験ではCO2発生量測定に密封したため酸素不足になる可能性が  

あったことなどによると考えられ，必ずしもビン培養法とライシメーター試験の試験法の違いに  

起因しているとはいえない。硝酸態窒素は5～7過日に約1500JJg／g乾土と高い値を示したが，  

これは汚泥中の窒素約50％に相当する。このように汚泥中窒素の約半分が2か月以内に無機化す  

ることが明らかになった。   

3．2 リン酸の変化   

火山灰土壌では，大部分のリン酸は土壌に吸着，国是され，水溶性リン酸はごく一部にすぎな  

い5ヱ）。この汚泥には2％のリン酸（P205として）が含まれ，施用により土壌中のリン酸は乾土1  

g当たり約1mg増加したが（表3），水溶性リン酸の増加は1JJgにすぎなかった（図2）。こ  

の土壌のリン酸吸収係数は約2000mg／100g車乞土であり（表4），土壌1g当たり20mgのP2  

05を吸着できる。従って，汚泥中の水溶性リン酸あるいは汚泥中有機物の分解によって生じる水  

溶性リン酸も，大部分が土壌に吸着されたものと考えられる。さらに汚泥の施用によりリン酸吸  

収係数も増加しているが（表4），これは汚泥中に多量に含まれるカルシウムによるものと思われ  

る33l。このように，汚泥中に水溶性リン酸は含まれるものの，火山灰土壌においては，土壌に吸着  

されるものと考えられる。  

表  3 下水汚泥施用土壌中の全リン酸量の変化  
Table 3 Changes in total phosphate content in surface soil applied with 

SeWageSludge  

TrP。05（mg／gdrysoil）  

Treatment Lysimeter  Weeksaftersludgeapplication  

No．  Before－ Start．－  1  4  9  13  

Sludge  
applied  

2．1  2．9  2．5  2．9  3、1  2．7  

2．6  3．4  3′4  2．7  3．0  2，7  

Control  2．2  2．1  2．1  2．4  2．0  2．0  

2．3  1，9  1．8  1．8  2．1  2，1  

◆：JuStbeforesludgeapplication  

‥：）uStaEtersludgeappIICation  
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図 2 下水汚泥施用土壌中の水溶性リン酸量の変化  

Fig．2 Changesinwater・eXtraCtablephosphatecontentinsurfacesoilapplied  

Withsewagesludge  

表  4 下水汚泥施用土壌におけるリン酸吸収係数の変化  
Table 4 Changesinphosphateabsorptioncapacityofsurfacesoilappliedwith  

SeWageSludge  

P205（mg／10DgdⅣSOil）  

Treatment Lysineter  WeeksaE亡ersJudgeapplicatjoE7  

No，   Before● Start．●   1  4  9  13  

2，鴨4  2，311  2．264  1．939  1，886  2．069  

2．087  2，271 2，234 1，931 1，877 1，848  
Sludge  

app】jd  

2，097  2．100  2，125  1．511 1．510  1．488  
2．106  2．100  2．133  1，564  1，446  1，536  

Control  

－：justbeforesludgeapplication  
‥：）uStaftersludgeapplication   

3．3 元素組成の変化   

表5に土壌の元素組成の変化を示した。値は，汚泥施用区，無処理区とも2基のライシメーター  

の平均値を示した。全般に，土壌中の洩度より汚泥中の渦度が高い元素は，汚泥施用によって増  

加し，低い元素は減少する傾向にあった。特に，汚泥中濃度が土壌中の濃度より10倍以上大きい  

かレシウム，亜鉛は，汚泥施用によって倍増した。その他クロム，嗣，鉛も施用によって増加  

する傾向がみられた。一方，汚泥中濃魔の低いカリウム，チタン，マンガン，ヒ素などは施用に  

ょってわずかに減少した。これらの元素の含量については，汚泥施用後の変化が少なかった。  

Taylorら川及びSommersら叫も汚泥施用により，土壌中の亜鉛，嗣などの重金属浪度が増  

し，これらの重金属は施用された位置にとどまることを報告している。従って，汚泥の連用を重  
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下水汚泥施用土壌の手堅化学性   

ねれば，これらの元素の土壌中濃度は高まる一方になる。植物に被害のでる土壌中亜鉛濃度は，  

土壌の種類によって異なるものの，およそ100りppmとされている35）。今回は亜鉛濃度の上昇とと  

もにpHも上昇しているため（図3），亜鉛は不可姶化すると考えられる。しかし，この汚泥を50  

t／haの施用量で約10回連用すると，土壌中の亜鉛濃度は，1000ppmに達することが予想され  

る。このように，汚泥中に多く含まれる重金属は，土壌汚染をもたらす危険性もあり，汚泥の農  

業利用に際しては，この点十分留意する必要がある。  

表  5 下水汚泥施用土動こおける元素組成の変化  
Table 5 Changesinchemicalcompositionofsurfacesoilappliedwithsewage  

Sludge  

Sludge  Weeksaftersludgeapplication  

Before●  1  4  
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3．4 土壌理化学性の変化   

汚泥は多量のかレシウムを含むため，施用によってpfi（H20）が無慮用区より約1高くなり，  

全期間を通してほぼ7．2と一定の値をとった（図3）。また，塩基置換容量は汚泥施用によってわ  

ずかに増加した（表6）。塩基飽和度は汚泥施用によって増加し100％を大きく越えた（表7）。置  

換性塩基のなかではカルシウム及びマグネシウムが汚泥施用により約3倍と著しく増加したのに  

対して，カリウム及びナトリウムはほとんど変化がなかった（表8）。塩基飽和度が100％を越え  

たのは，pHの上昇により土壌に吸着されないカルシウムが過剰に存在したためと思われる36）。こ  

のように土壌中にカルシウムが過剰に存在する場合には，鉄，マンガン，ホウ素などの微量要素  

が不可給化し，これらの要素の欠乏を招く可能性もある叫。実際に，次の施用時にコマツナを栽培  

し，その体内成分を分析した結果，これらの要素の含量は減少していた（久保井ら 未発表）。  

図 3 下水汚泥施用土壌におけるpHの変化  

Fig．3 ChangesinpHvalueofsurfacesoilappliedwithsewagesludge  

表  6 下水汚泥施用土壌における塩基置換容量の変化  
Table 6 Changesin cation exchange capacity of surface soilapplied with  

SeWageSZudge  

CEC（rne／100gdrysoil）  

WeeksaftersludgeappllCation  Treatment Lysimeter   

No．  Before－ Start…  1  4  9  13  

21．0   28．9   25．7   24．3   －  22，9  

21．0   24．7   25．2   34．2   25．4   26．0  

Sluge  
app】jed  

Contro1  2  21▲0  24・7  21・6  21・4  22・5  20・5  

4  21．4   22，9   23．4   25．1  19．0   21．1  

・‥）uStbeforesludgeapplication  
＝ニjustafters】udgeapplication  
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下水汚泥施用土壌の理化学性   

表  7 下水汚泥施用土壌における塩基飽和度の変化  

Table 7 Changesinbasesaturationpercentageofsurface soilappliedwith  

SeWageSludge  

Basesautrationpercentage（％）  

Weeksaftersludgeapplication  Treatment Lysimenter  

No．   Before－ Start＝  1  4  9  13  

65．2  137．4  154．5  182．7   －  212，2  

61．2  160．2  153．2  123．1 168．9  157．6  

Sludge  

applied  

62．4   60．7   60．6   57．0   56．4   66．8  

58，4   56．8   57．7   48，6   77．9   55．9  

Control  

－：justbeforesludgeapplication  

’’：justaftersludgeapplication  

表  8 下水汚泥施用土壌における置換性カルシウム，同マグネシウム，同カリ  
ウム，同ナトリウムの変化  

Table 8 Chagesin exchangeable－Calcium，一magneSium，－pOtaSSium and  
LSOdiumofsurfacesoilappliedwithsewagesludge  

（me／100gdrysoil）  

Exchangeable Sludge  Weeksaftersludgeapplication  

Before● Start－．   1  4  9  13  

10．6   33．3   32．2   38．2   35．5   38．2  

9．8  10．0  10．5  g．6   10．9   10．5  

1．4  4．9  4．4  5．1  4．8  5．2  

1．3  1．4  1．4  1．4  1．3  1．3  

1．1  1．3  1．3  1．7  1．0  1．1  

1．3  2．5  1，3  1．1  1．4  0．9  

0．4  0．4  0．3  0．4  0．3  0．4  

0．4  0．3  0．2  0．2  0．2  0，2  

＋：averagesofNo．1andNo．31ysimeter  
－：averagesoENo．1andNo．31ysimeter  

●：justbeforesludgeapplication  
‥：justaftersludgeappllCation   

図4に電気伝導度（EC）の変化を示した。ECは汚泥施用直後ふら無施用区の数倍の値を示し  

たが，3週目からさらに高くなり，5～7週目にピークに達し，以後いったん低くなったが，13  

週目に再び高くなった。この変動パターンは，硝酸態窒素の変動パターンと酷似しており（図  

1），両者の相関係数は0．95であった。このことから，現場でECを測定することによって，硝酸  

態窒素量を推定することが可能になると思われる。  
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図 4 下水汚泥施用土壌における電気伝導度の変化  

Fig．4 Changesinelectric conductancein surface soilapplied withsewage  
Sludge   

表9に，汚泥施用後13過日の三相分布を示した。汚泥施用によって，固相率が減少し，水分  

率，空気率が増加した。従って，汚泥施用により通気性，透水性，保水性が良好になると期待さ  

れる。  

表  9 汚泥施用後13週日の三相分布  
Table9 Three・phase distribution ofsurface soiJin13weeks after sludge  

application  

L父   S 
。 

Lysimeter  Gaseousphase   
No．  ratio（％）  

Treatment  

Sludge  
applied  

39．4  31．1  

40、3  34．8   

Control  

4．総 括   

下水汚泥中の炭素含量は6．5～48％の範囲内にあり平均すると約30％である抑。炭素含量約  

30％の汚泥は有機物と無機物半々で構成されていると考えられている87）。今回使用した汚泥もそ  

の炭素含量からみて，有機物と無機物の比率はおよそ1：1と考えられる。環境制御下で，これ  

ら有機物，無機物の影響を多岐にわたって調べた。有機物は多量の窒素を含み，しかもこれらの  
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下水汚泥施用土壌の理化学性   

窒素は汚泥施用直後から急速に無機化するので窒素肥料としての価値がある。また，CECの増  

加，観相率の減少，水分率及び空気率の増加は，有機物によると考えられ38），汚泥中の有機物はこ  

れら土壌理化学性の改善にも効果がある。一方，汚泥中の無椀物，特に亜鉛などの重金属は施用  

された表層にとどまり，またカルシウムの表層土壌中濃度も倍増した。従って，汚泥の連用を重  

ねた場合，これら無機物が土壌中に蓄積し，植物の生育に悪影響をもたらすことが考えられる。   

このように，汚泥中の有機物は，肥料，土壌改良剤としての効果があるものの，無機物は土壌  

汚染をもたらす可能性もあり，汚泥施用に際しては特に汚泥中の無機物の含量に注意する必要が  

あると考える。   

5．まとめ   

淡色黒ポク土壌を充てんしたライシメーター（直径1．7m，深さ2．3m）4基を用い，気温昼  

間250C，夜間200C，湿度60％，地温180C，かん水量701／過の条件下で，下水汚泥を乾物と  

して50t／ha施用し，その後の汚泥の分解と土壌理化学性の変化を追跡した。汚泥施用により，  

炭素，窒素，リン酸，カルシウム，亜鉛及び鉛の土壌中濃度が増加した。その後，炭素のみは13  

週間で汚泥施用による増加分の約40％が減少したが，他の元素は変化が少なかった。また，汚泥  

中の有機態窒素は急速に無機化し，1～2週目にかけてのアンモニア態窒素の増加後，亜硝酸態  

窒素，硝酸態窒素の順に増加がみられ，5～7週間で汚泥中窒素の約50％が無機化した。汚泥施  

用により塩基眉換容量が微増し，三相分布では固相率が減少し，水分率，空気率が増加する傾向  

にあった。一方，汚備中に多量に含まれるカルシウムにより，土壌pIiが6．1から7．2に上昇し，  

塩基飽和度は100％を越え，リン酸吸収係数も増加した。  
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Abstra（：t   

Domesticsewagesludgewasapplied3times（inSept．1979，inAprilandOcto，1980）  

attherateof50metrictonsoEdrysolids／haforeachapplicationtoenvironmentally・  

controlledlysimetersfilledwithYatabelightcoloredandosol．Subsequentchangesin  

totalcarbon，tOtalandinorganicrlitrogenwereinvestigated．Sincethesludgerborne  

carbon was not decomposed completelywithin halfa year，tOtalcarboncontentin  

surfacesoilincreasedgraduallywitheach application．Thus，theconteTltatthe3rd  

appllCationbecame2timeshigherthantheoriglnallevel．Totalnitrogencontentalso  

Showedmorethanatwofoldincreaseafterthe3rdapplication．Ammonium－nitrogen  

decreasedfasteratthe2ndand3rd applieationsthan atthelstapplicationトNitrite－  

nitrogen accumulated faster at the2nd and the3rd applications than at thelst  

applcation．Nitrate－nitrogen showed the fastestincrease at the3rd application，  

‡01lowed by the2nd application andlst application，in this order．These results  

demonstrate that the nitrification rate is accelerated by repeated applications of 

sludge．  
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服部浩之ら  

1．はじめに   

近年発生量が増大している下水汚泥は，他の産業廃棄物に比べて窒素などの肥料成分を多く含  

むこと，その処理，処分の行き詰まり等の理由から農地に還元されるケースが増えつつある。そ  

れに伴い，汚泥成分の土壌中での挙動についての研究も増加しつつある。とくに窒素は汚泥中含  

量が多く，かつ植物栄養学上最も重要な元素の1つであることから，その土壌中での無機化形  

態変化については，多くの研究がなされているl州。しかしながら，これらはほとんどが土壌に初  

めて汚泥を加えた場合についてであり，連用した場合の窒素の形態変化についての報告はほとん  

どない。農地に還元される汚泥がさらに増え，連用されようとしている現在，汚泥連用土壌での  

窒素の形態変化を明らかにすることは，植物栄養の面からも，また緑農地還元に伴う環境影響を  

評価するためにも，極めて重要な課題である。そこで著者らは，制御環境下での汚泥の連用に伴  

う窒素の形態変化を解明するための研究を，前報5）で報告した淡色黒ポク土を充てんし，その表層  

土に下水汚泥を施用した地温制御大型ライシメーターに前報と同種．同量の汚泥を連用して開始  

した。本報告は，3回の汚泥施用後の窒素及び炭素の経時変化についてとりまとめ，その特徴を  

明らかにしようとするものである。   

2．実験方法   

2．1兎陵墓置，供試土壌及び供拭汚泥   

前紆）と同一の地温制御ライシメーター4基を使用した。また，供試土壌及び汚泥も前紆）と同  

じ淡色黒ポク土及び石灰を凝集剤とした住宅団地廃水処理場の汚泥であり，その成分組成は前  

報5）に示した。   

2．2 試験設計   

2．2．1試験日程  

4基のライシメーターのうちNo．1とNo．3の2基に，前野）で報告した54年9月4日の汚泥施  

用にひき続いて，55年5月6日に2回目，同10月14日に3回目の汚泥施用を行った。No・2と  

No．4は対照（無処理）とした。施用量は前紆）と同じく，毎回乾物として50t／haであった。ま  

た，1回目施用後は4基とも裸地としたが，2回目施用後からはNo．2とNo．3の2基にコマツ  

ナを栽培し，No．1とNo．4は塀地のままにした。コマツナの栽培期間は図1に示した。   

2．2．2 環境条件   

前野）と同様，温室内温度は，昼間250C，夜間200Cとし，湿度は60％に設定した。また，地温  

は18。Cに設定したが，表層5cmの地温は200C～280Cの間を変動した6）。かん水は過1回ライシ  

メーター1基当たり701の蒸留水で行った。これは30．8ミリの降雨量に相当する。なお，3回目  

の汚泥施用前までは，24本のチューブ（内径2mm）を使ってかん水を行ったが，3回目施用後  
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はジョウロで行った。   

LYSIMETER  

No．1   

No．2  

日o．5   

No．q  

S N  J M M J 5 日 J  
1979 1g80  1g81 YEAR   

図 1試験日程  

Fig．1Timetableofthisexperiment  

l；sludgeapplication  

－：planting（rape）  

2．2．3 土壌試料の採取   

土壌試料は．汚泥施用直後とその後ほぼ1遇おきに採取した。各ライシメーターの任意の9地  

点の表層0～5cmの土壌を採取し，→括して，2mmのふるいを通し，前野）に従って十分に混  

合した後，分析に供した。   

2．3 土壌pII，全炭素，全窒素，アンモニア態窒素，亜硝酸態窒素及び硝酸態窒素の測定   

いずれも前報5）に示した方法に従い定量を行った。なお1回目施用後のデータは前報5〉より引用  

した。   

3．結果と考察   

3．1下水汚泥連用土壌における全炭素及び全窒素長の変化   

汚泥施用区における各回の汚泥施用直後と施用後約6か月経過後すなわち次画の汚泥施用直前  

の土壌の全炭素（以下T－Cと記す）及び全室素量（以下T－Nと記す）の測定結果を図2lこ示  

した。   

TLCについてみると，裸地区（No．1）及び植栽区とも，土壌中のT－Cは汚泥の連用に伴っ  

て増加し，4回目の汚泥施用直前の土壌中のT－Cは，汚泥施用開始前の1．8倍に達した。汚泥  

の連用に伴う土壌中T－Cの増加に関しては，Varankaら7）の報告がある。彼らはT－C含量  

22．4～26．0％の都市下水消化汚泥を年1回，6年間に計369t／ha（乾物）連用した土壌の全有機  

物量（炭素量×1．724）が無施用土壌の約2倍に増加することを報告している。彼らの汚泥施用量  

が毎年同量ずつ行われたのであれば，1回の施用量は乾物として61．5t／haであり，本実験の施  
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服部浩之ら   

用量よりやや多い程度である。しかし，本実験では，3回の施用でT【C含量は，実験開始前の  

2倍近くに増加した。これは，Varankaらの汚泥施用が年1回であるのに対して，本実験では2  

回施用したことが主な原因であろう。   

本実験期間中の対照無処理区の土壌中T－Cは，無処理槽栽区（No．2）が3．07～3．16％，無処  

理裸地区が3．08～3．34％であり，ほぼ一定の値を示した。図2に示したように，汚泥施用直後と  

次の施用直前の土壌中T－C量には，明らかな善が認められ，汚泥中炭素の分解を示す結果が得  

られた。そこで，土壌固有の炭素は分解されないこと，及び連用の場合は新しく添加された汚泥  

中炭素だけが分解されると仮定して次式により汚泥施用毎の分解率を求めた0芸芸×100ただ  

し，Aは施用直前のT－C量，Bは施用直後のTrC量，Cほ次回の施用直前のTrC量である。  

これによって求めた汚泥施用裸地区の炭素の分解率は，初回が43．5％，2回目が35．1％，3回目  

が50．7％で平均43．1％であった。一方，倍栽区のそれらは66．9，55．6，40．6％で平均朗．4％で  

あった。両区の平均は48．8％となった。このように植栽の有無や施用毎にその分解率は異なる  

が，3回の汚泥連用試験から，施用された汚泥中炭素の約半分が施用後6か月の間に分解し，残  

りが土壌中に残存するものと推定される結果が得られた。また，植栽区では連用を重ねるに従っ  

て，分解率が低下する傾向が示されたが，裸地区についてはその傾向が認められなかった。これ  

ら両区の相違は植栽の有無だけである。しかも，1回目は植栽区も裸地で，この時の分解率が  

66、9％と最高であり，植物栽培を開始してから分解率が漸減していることからみて，この分解率  

の減少は，残存未分解借物頗の増加によるT－Cの上昇に由来するものと考えられる。このよう  

に植栽区では，汚泥の連用を重ねるに従って，土壌中のT－Cの分解率は低下したが，裸地区の  

結果や著者らの4種の汚泥連用土壌を用いた実験8）の結果から，汚泥連用土壌に新しく添加され  

た汚泥中炭素は，連用回数に関係なくほぼ一定の割合で分解されると推定される。   

土壌中のT－Nも図2に示したように汚泥の施用により増加し，その連用によっても増加する  

傾向が認められた。とくに植物による窒素の吸収のない裸地区でこの傾向が顕著であった。T－N  

の消失は裸地区（No．1）の1，2回目施用後は全く認められず，逆に増加した。また，同じく裸  

地であった櫓裁区（Ⅳ0．3）のユ回目は，施用された汚泥中空素のユ∂％が，植物が栽培された2回  

削こおいても27％が消失したにすぎなかった。しかしながら，3回目の汚泥施用後では，両区と  

も顕著な消失が認められ，新しく添加された汚泥中窒素以上の窒素が消失した。汚泥中の炭素は，  

土壌中で分解されてその大部分が炭酸ガスとして大気中に揮敬し土壌から消失する。一方，汚泥  

中の窒素は，土壌中で無機化され，さらに硝化作用をうけて硝酸に変化する。この硝酸は植物に  

吸収されるか，降雨に伴って下層に浸透するかして表層土から消失する。1，2匝目の汚泥施用  

時と3回目の汚泥施用時における窒素の挙動の相違は，主として採用したかん水方法の差異によ  

るものと考えられる。すなわち，1，2回目の汚泥施用後のかん水は，24本のチューブ（内径2  

mm）により行ったが，汚泥施用区の表層土ではチューブの先端部分しかかん水されず，未かん水  

部分に硝酸態窒素が集積した。例えば，3回目の汚泥施用直前の裸地区（No．1）の表層0～2cm  
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図 2 下水汚泥連用土壌中の全炭素及び全窒素量の変化  
Fig．2 Changesin totalcarbon and nitrogen contentsin surface soil  

continuouslyappliedwithsewagesludge  
■；justaftersludgeapplication  

□：about6monthsaftersludgeapplication  

のNO3－Nは，5．400〟g／g乾土であったのに対して，2～5cm層では80ノJg／g幸三土であり，  

0～2cm層への著しいNO，－Nの集積が認められた。このことが，裸地区のTqNが施用直後  

より6か月経過後に高い原因と考えられる。そこで，このかん水むらをなくすために，3回目は  

チューブかん水と同量の水量で手まき くジョロ）によりかん水を行った。これにより表層土への  

NO3－Nの集積は防止され，裸地区でも表層土からのT－Nの消失が認められるようになった。  

このようにかん水方法に不備があったために途中経過は把捏できないが．汚泥連用開始前の土壌  

中のT－Nと4回目施用直前の土壌中T－Nを比較すると，裸地区で2．63倍，植栽区で2．27倍  

であり，3回の汚泥連用により施用前の2倍以上に増加した。No．3のライシメーターでは，2回  

目の汚泥施用後からコマツナが栽培されたが，コマツナに吸収された窒素の全量は，2回目が  

83．5g，3回目が26．4gであった（久保井ら 未発表）。これは，汚泥を施用した表層0～10cm  

までの土壌中のTNの0．08％及び0．025％に相当する。2回目及び3回目の跡地土壌における  

T－Nは，裸地区が植栽区より高く，その差はそれぞれ0．11％，0．04％であり，コマツナにより  

吸収された窒素は，そのうち73％及び63％を占める。このコマツナによる窒素の吸収が，両区の  

跡地土壌におけるT－Nの差の主因と考えられる。   

ユ．2 下水汚泥連用土壌における無機態窒素の変動   

図3に汚泥施用区（No．1，No．3ライシメーター）における施用後の土壌中無機態窒素の変動  

を示した。なお汚泥無施用区については図3に示さなかったが，これらの区では全期間を通じて  

はぼ一定であった（それぞれN札LNIJLg／g乾土，NO2－NO．1FLg／g乾二L NO3－NlOJLg／  
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服部浩之ら   

g乾土前後であった）。供試汚泥中には前報5）に示したように1，660〝g／g乾物のN札一Nが含ま  

れ（天日乾燥中に腐敗したために生じたものと考えられる）ているために，いずれの施用時にも  

施用直後（30分後）に土壌中のNH▲一Nは130～230J‘g／g乾土という高い値を示した。1回目  

施用後の土壌中のNH▲－Nは，施用後直ちに増加し，3日～2週目にかけてピークとなり，4週  

目以後急激に減少した。その後のNfI▲－Nの集積は認められなかった。これに対して，2，3回  

目施用時には，施用後3日臼のNH4－Nは施用直後の値を下回り，みかけ上NH4－Nの生成は  

起こらないこととなったが，実際にはごく短時間で生成し，直ちに形態変化を受けているものと  

考えられる。図3に示したように汚泥の連用によってN軋－Nの減少が次第に早まることが明  

らかにされた。NO2－N量は，N札－NやNOユーN量と比べると少量であるが，1回目施用時に  

Ho．1しYSIMETER（錮RESOIL）   No．うLYSIMETER（錮PECUし丁Ⅰ〉ATE  

粁一一式1STAPPしICAT10日  

○－－d2M】APPuCATTON  
トーーー●5RDAPPしICATIOH  

コ
岩
S
左
ロ
ロ
＼
旦
）
 
 

図 3 下水汚泥連用土壌中のアンモニア態窒素，亜硝酸態窒素及び硝酸態窒素量  
の変化  

Fig．3 Changesinammonium・・nitrite・andnitrate・nitrogencotentsinsurface  
soilcontinuouslyappliedwithsewagesludge  
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下水汚泥連用土壌における炭素及び窒素立の変化   

は55J′g／g乾土とかなり多量に検出された。NO2－Nは汚泥の連用を重ねるとともに検出量が減  

少し，かつピークの発現時期が早くなった。しかし，2回目と3回目はほぼ同時に発現した。1  

回目施用後の経過をみると，NH．－Nよりやや遅れて増加し，N札－Nよりやや遅れて減少し  

た。2回目以後はNH．一Nの変化が明確でないため明らかでないが，NOz－Nは3日目にピーク  

を形成した。このことから考えてもNH．－Nの集積は3日目以前の早い時期に起こっているも  

のと思われる。土壌中のNOl－Nについては，1回目の汚泥施用後はNH．－N及びNO2－Nの  

減少が起こる3週目以後に増加し，No．1では7過日，No．3では5週目にど－クに達した。2回  

目の変化は両ライシメーターとも11日日にピークに達した後，No．1の裸地区では4過臥 No．  

3の植栽区では5過日に再びビータを形成し，その後も集積を起こしたが，これは3．1で述べた  

表層へのNO。－Nの集積を反映したものであろう。また，2回目の植栽区における2番目のピー  

クの高さとその増加の早さが，裸地区より低くかつ遅いのはコマツナによるNO3－Nの吸収によ  

るものであろう。3回目の汚泥施用後のNO8－Nは施用後6日目にビータに達し，以後急激に減  

少した。その後の土壌中への乗熟ま認められず，かん水により下層土へ移行したものと考えられ  

る。このようにNO3－Nの生成も汚泥の連用によって早まることが示された。また，1回目の汚  

泥施用土壌においては，NH▲－N→NO2－N→NOヨーNの変化が明確に示され，2回目以降は  

NO2－N→NO3－Nへの変化が明確に認められた。以上の結果は，汚泥の連用を重ねた土壌ほど  

哨懐化成が早まることを示しているが，TerryらB）iま，pH5．3，6．0．7．5の土壌に汚泥を加えた  

実験を行い，pHの高い土壌ほど硝酸化成が早く起こることを報告している。今回の試験に用いた  

汚泥は凝集剤として消石灰が使われているため，連用を重ねた土壌ほどpHが高くなった（図  

4）。しかし，いずれも7～8．5の微アルカリ性で，このpH範囲は一般に硝酸化成に最適である  

と考えられている9）。したがって．連用土壌ほど早めに硝酸化成がおこるのは，単にpHの上昇の  

ためとは考えにくい。無機態窒素の変動の追跡ヒ同時に硝化菌数を調べた結果，汚泥施用区では  

アンモニア酸化菌，亜硝酸酸化菌数とも無施用区の数10倍から数100倍の菌数を示し，施用後半  

年経過してもほぼ同じ菌数を保っていた10）。このことから，汚泥の添加により硝化菌数が著しく増  

加し，土壌の消化力が強まり，それが長期間推持されるため，汚泥を連用した場合には生成した  

アンモニアは硝化菌によって即座に硝酸に変化されるものと考えられる。このように，汚泥を連  

用すると，硝酸化成が早まり，植物の吸収力の弱い初期に急激に硝酸が増加するので，降雨によ  

るNO3－Nの下層への移行が起こり，それが地下水の汚染につながる可能性もある。したがっ  

て，汚泥を連用する際には，施用量に注意する必要があろう。  

ー33－   
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図 4 下水汚泥連用土壌におけるpHの変化  
Fig．4 ChangesinpHvalueofsurfacesoilcontinuouslyappliedwithsewage  

Sludge   

4．まとめ   

環境制御下の大型ライシメーター（面積2．27m2，土層厚2．3m）を用い，石灰凝集下水汚泥  

を乾物として50t／ha／回の割合で約6か月ごとに3回連用した淡色黒ポク土の表層0～5cmに  

おける全炭素量，全窒素量及び無機態窒素量の変化を追跡した。施用された汚泥中炭素のおよそ  

半分が6か月で分解し，残りの半分が土壌中に蓄積した。3回の汚泥施用により土壌中の全炭素  

量は，施用前の約2倍に増加した。全量素量も3回の施用で2倍以上に増加した。連用を重ねた  

土壌の方が，アンモニア態窒素が早めに減少し，また亜硝酸態窒素が早めに集積し，その畳も少  

なくなった。硝酸態窒素も連用を重ねた土壌ほど早めに増加した。これらの結果は，汚泥の連用  

を重ねた土壌ほど硝酸化成が早く起こることを示している。・  
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下水汚泥施用各種土壌における無機態窒素の経時変化  

服部浩之l・藤井園博1・久保井 徹1・広木幹也l  

Cha叩eSinInorganicNitrogenContentsinVariousSoilsApplied  

WithSewageSludge  

HiroyukiHATTORIl，KunihiroFUJIIL，ToruKUBOIl  

andMikiyaHIROKIl  

Abstract   
Sewage sludgeorchemicalfertilizerswere applied to sandy soil，1ight colored  

andosol，alluvialsoilandhumicandosolinlyslmeterS，andchangesinpHvaluesand  
inorganicnitrogencontentswereinvestigated，Sewagesludgeorchemicalfertilizers  
WereaPpliedinJune，Novenberin1979andApril，Octoberin1980．ThepHvaluesof  
SOilsincreasedwithsludgeapplication，particularlyinthecaseofthesandysoiland  
alluvialsoil．Ammoniurn－nitrogencontentswerethehighestimmediatelyaftersludge  
Orfertilizerapplicationanddecreasedthereafter．Nitrate－nitrogencontentsincreased  
and decreased over again due to rainfall．The amount ofnitrate－nitrogenin soils  
appliedwithsewagesludgewaslowerthanthatinsoilsappliedwithfertilizersforthe  
first month，but afterwardsthe nitrate・nitrogen content ofsludge－applied soilwas  
higher．ChangesininorganicIlitrogencontentsineachsoilfo1lowedthesamepattern，  
buttheamountofinorganicnitrogenvariedwiththesoils．Theamountofammonium－  
nitrogenwashigherinthelightcoloredandosolfollowedbythehumicandosol，Sandy  
SOilanda11uvialsoil，inthisorder．TheamountofnitrateLnitrogenwashighestinthe  
humicandosolfollowedbythelightcoloredandosol，alluvialsoilandsandysoil．   

1．はじめに   

前報l）で述べたように，下水汚泥施用土壌における窒素の形態変化を明らかにすることは，汚泥  

の農業利用上重要な課題である。これに関してはこれまでにいくつかの研究がなされている2－7）。  

その中で，汚泥中窒素の無機化が土壌の種類によって異なっているかどうか，いわゆる土壌間差  

に関する研究は極めて少ない67）。しかもこれらの研究はビーカーレベルで行われたものであり，  

自然条件下で汚泥中窒素の無機化の土壌間差について研究された例はない。自然条件下では，生  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   

Waterand SoilEnvironmentDivision．The NationalInstituteforEnvironmentalStudies．Yatabe－   

machi，Tsukuba，lbaraki305，Japan  

－37－   
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成した無機簡窒素は地下への浸透などにより表層から失われており，－その流失量は土壌によって  

異なっていると考えられる。従って，汚泥中窒素の無機化の土壌間差を調べる場合，単に無機化  

量を比較するだけでなく，その後の無機態窒素の消長についても比較する必要があると考える。  

本研究では，これらの土壌間差を明らかにするため，8基の屋外ライシメーターを用い4種類の  

土壌へ汚泥または化学肥料の施用を行い，表層土壌中の無機態窒素量の変化を比較した。   

2，実験方法   

2．1 屋外ライシメーターと充てん土壌   

4mX4m，有効土層1．2mの屋外ライシメーター8基を用いた。充てん土壌は，砂質土（鬼  

怒川川砂で代用），淡色黒ポク下層土，沖積水田土壌下層土，黒ポク表土の4種類で．一つの土壌  

が2基のラインメーターに充てんされている。土壌の性質は表1に示した。1979年6月までの栽  

培歴及び施肥歴は，すでに報告した8）。  

表  1供試土壌及び供試汚泥の性質  
TablelPropertiesofsoilsandsludgesusedintheexperiment  
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Sandy sail 
LightcoloredandosoI  

Alluvial soil 

Humic andosoI  

Sewagesludge■  
Sewagesludge‥  

●：usedin1979andonApri128in1979  

．．：used onOctober21in1980   

2．2 供試汚泥とその施用量ならびに化学肥料の施肥丘   

汚泥は，取手市内の住宅団地廃水処理場より，含水率約70％の脱水ケーキとして採取し，天日  

乾燥後，有姿のまま施用した。1979年7乱10月及び1980年4月に施用した汚泥は1979年6月  

に採取したものであり，1980年10月に施用した汚泥は同年10月に採取したものであった。汚泥  

の性質を表1に示した。なお，この汚泥は凝集剤として消石灰と塩化第二鉄が使われている。汚  

泥は，同一の土壌を充てんした2基のライシメーターのうち一基に乾物として10■8kg（7・5t／ha）  

施用した。汚泥を施用しなかったライシメーターには化学肥料を施用し，その施用量は，8－8  

－5化成肥料1t／ha，熔成リン肥0．6t／ha，苦土石灰1t／haであった。  

－38一   
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2．3 試験日程   

汚泥及び化学肥料の施用は年2回行い，1979年は7月9日と11月6日，1980年は4月28日と  

10月24日に行った。1979年は夏にナス，冬に小麦の栽培を行ったが，1979年に隣接地に野球場  

が完成し，ボールの飛び込みによる植物の被害が予想されたために1980年は植物の栽培を行わず  

裸地とした。1979年7月9日の第1回目の汚泥及び化学肥料施用後は約1か月おき，1980年4月  

28日の第3回目及び10月24日の第4回目の施用後は，1～4遇おきに，表層土（0～5cm）を  

採取した。採取は，各ライシメーターについてそれぞれ9か所で行い，一括した後，2mmのふ  

るいを通した。前報D）に従って混合後分析試料とした。   

2．4 土壌pH（H20），アンモニア態窒素，亜硝酸態窒素及び硝酸態窒素の測定   

いずれも前報9）に示した方法に従って定量を行った。測定はいずれも2連で行い，結果は平均値  

で表示した。   

3．結果及び考察  

1，3，4回目の汚泥及び化学肥料施用後の各土壌のpH（H20）の変化を図1に示した。淡色  

黒ボク土と黒ポク土では，全期間を通して化学肥料区と汚泥区でほとんど差がなく，いずれも7  

前後の値を示した。これに対して砂質土及び沖積土では汚泥区のpHが化学肥料区のpHを約  

0．5上回り，3及び4回目の汚泥施用後は8以上の値になった。また，汚泥区と化学肥料区のpH  

の差は，1回目施用後よりも3回目，4回目施用後に大きくなる傾向にあった。これは，汚泥に  

多量のカルシウムが含まれている影響と考えられ，特に砂質土及び沖積土のように有機物含量が  

少なく（表1），緩衝力が弱いと考えられる土壌では，汚泥施用によりpHが大きく上昇したもの  

と思われる。   

汚泥及び化学肥料施用後のアンモニア態窒素（以下NH4－Nと記す），亜硝酸態窒素（以下  

NO2－Nと記す）及び硝酸態窒素（以下NOヨーNと記す）量の変化をそれぞれ図2，図3，図4  

に示した。各土壌とも汚泥施用区のNH4－Nは，1回目施用後（1979年ケ月）及び3回目施用後  

（1980年4月）には施用直後に多く，以後減少し約2か月後には0に近い値になった。これに対  

して，4回目施用後（1980年10月）は，施用直後の値は低いが，その後急減することはなく，一  

定の値を保つ傾向（砂質土，淡色黒ポク土）または増加する傾向（沖積土，黒ポク土）がみられ  

た。また，化学肥料区でもNH。－Nは施用直後に多く以後減少したが，4回目施用後の減少が最  

も遅れた。11月の水戸の平均気温は100C前後であり10），硝酸化成作用は150C以下では著しく遅  

れるとされている11）。また，アンモニア化成作用も低温では遅れると考えられている川。従って，  

4回目施用後に汚泥区及び化学肥料区ともN札－Nが，他の施用時よりも長期間比較的多く存  

在するのは，気温が低くアンモニア化成，硝酸化成とも遅れるためと考えられる。NO2－Nは，  

各土壌とも4回目施用直後に高い値を示した。特に沖積土以外の土壌の化学肥料区で高かった。   
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図 1下水汚泥及び化学肥料施用後の土壌pHの変化  
Fig・1ChangesinpH valuesinsurfacesoilsappliedwithsewagesludgeor  

Chemicalfertilizers  

†；sludgeorchemicalfartilizersapplication  

1回目及び3回目施用後はNO2Nの集積量は少なく，乾土1gあたり1ノ′g以上となるのは，  

3回目施用後の淡色黒ボク土（化学肥料区）のみであった。4回目施用後にNO2－Nが多いの  

は，N札一Nの減少が遅れるのと同様に，気温が低く，硝酸化成作用がすみやかに行われないた  

めと思われる。特に，化学肥料区では一時に多量のN札一Nが生成したために，NO2－Nも多く  

集積したものと思われる。NO3－Nは増減を繰り返す傾向にあり，特に裸地とした3回目施用後  

に激しかった。これはNO3【Nの生成と降雨によるNO3－Nの地下浸透が繰り返されるためと  

考えられる。実際に降雨量が多かったのは，3回目施用後の5月中旬，6月下旬及び4回目施用  

後の11月下旬であり，この時期には各土壌とも～様にNO3－Nが減少した。また，汚泥区と化学  

肥料区を比較すると，施用後1～2か月間は化学肥料区のNO3－N量が多いが，それ以後は汚泥  

区が上回る傾向にあった。これは，3回目施用後の沖積土を除いて，各土壌に共通にみられ，窒  

素の肥効は，汚泥の方が化学肥料よりも長いことが示唆された。   

以上の結果から，汚泥または化学肥料施用後の土壌中の無機態窒素は，気象（気温，降雨）の影  

響をうけて変動し，その変動パターンに土壌間差はほとんどなく，各土壌とも同じような変動を  

示すことが認められた。しかし，量的には土壌の種類によって異なり，NH．－Nは3回の施用時  

－40－   



下水汚泥施用各種土壌における無機懸軍素の緩時変化  

（
」
岩
S
喜
ど
d
さ
〒
ぎ
 
 

図 2 下水汚泥及び化学肥料施用後の表層土壌中のアンモニア態窒素量の変化  
Fig．2 Changesinammoniumnitrogencontentsinsurfacesoilsappliedwith  

SeWageSludgeorchemicalfertilizers  
†；sludgeorchemicalfertilizersapplication  

とも，沖積土＜砂質土＜黒ポク土＜淡色黒ポク土 の順に多くなる傾向にあった。一方，NO3－N  

は，砂質土＜淡色黒ポク土＜押領土＜黒ポク土 の順に多い傾向にありN札－Nの順と異なっ  

た。Nguyenら6）は，数種類の土壌で汚泥の無機化を調べ，汚泥中窒素の無機化畳の土壌間差は  

小さいことを報告している。また，著者らは，本実験に用いた4種類の土壌について，汚泥の無  

機化試験を行ったが，窒素の無機化真の土壌間差はわずかであった（未発表）。従って，汚泥施用  

後のN札－N，NO3－N量に，土壌によって差が生じるのは，無機化された後の硝酸化成作用あ  

るいは土壌の無機態窒素の保持力に土壌間差があるためと考えられる。N即yenらも）は，汚泥の  

無機化試験の結果，硝酸化成は土壌によって大きな羞があり，火山灰B層では硝酸化成が最も遅  

れることを報告している。本実験でも，淡色黒ポク土では，NH一－Nが他の土壌より多く，4回  

目施用後に長期間一定の値を保持していた。さらに，NO2－Nの蓄積量も他の土壌より多い傾向   
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図 3 下水汚泥及び化学肥料施用後の表層土壌中の亜硝酸態窒素量の変化・  
Fig．3 Changesin nitritee nitrogen contentsin surface soils applied with  

SeWageSludgeorchemicalfertilizers  
†：sludgeorchemicalfertilizersapplication  

にあり，NO。一Nの施用直後の量は逆に少なかった。これらのことから，淡色異ポク土では，硝  

酸化成作用が弱いため，NH▲－Nが多いと考えられる。逆に，沖積土では，NO3－Nが多いこと  

から，硝酸化成が早めに起こり，NHヰーNが少ないと考えられる。また，一般に火山灰土壌は他  

の土壌より陰イオン保持量が多いとされておりユ2），このため，黒ポク土でNO3－N屋が多かった  

と考えられる。   

4．まとめ   

屋外ラインメーター（4mx4m，有効土層1．2m）8基を用い，4種類の土壌へ汚泥または  

化学肥料を施用し，その後のpH及び無機態窒素の変動を追跡した。土壌は砂質二L淡色黒ボク  

土，沖将士及び扁ポク土の4荏類で，汚掘腰用はユ979年7月，ユユ凡ユ980年4月，10月の計4  

回行い，1，3，4回目の汚泥施用後に測定を行った。pHは，汚泥施用により高くなったが，特   
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図 4 下水汚泥及び化学肥料施用後の表層土壌の硝酸態窒素畳の変化  
Fig・4 Changesin nitrate nitrogen contentsin surface soils applied with  

SeWageSIudgeorchemicalfertilizers  

†：sludgeorchemicalfertilizersapplication  

に有機物畳の少ない砂質土，沖積土で大きく上昇した。NH▲－Nは各土壌とも，汚泥または化学  

肥料施用直後に多く，以後減少したが，気温の低い4回目施用後は減少が遅れた。NO。Nは降  

雨の影響をうけて増減を繰り返した。また，汚泥区と化学肥料区を比較すると施用後1～2か月  

間は化学肥料区のNOちN量が多いが，それ以後は汚泥区が上回った。以上の無機態窒素の変動  

パターンは各土壌で類似したが，その量は土壌により異なりNH▲一Nは淡色黒ポク土＞異ポク  

土＞砂質土＞沖積土NO3－Nは黒ポク土＞沖積土＞淡色黒ポク土＞砂質土 の順になった。   
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Abstract   
DomesticsewagesludgewasappliedtolightcoloredandosoIQfexperimentalfield，  

andchangesinpHvalueandinorganicnitrogencontentswereinvestigated．Sludge  
applicationrateswereO，3．75，7．5and15．Odrymetrictons／ha．ThepH valueofsoil  
appliedwithsludgeincreased．TheamountofNHrNwasthehighestimmediately  
after sludge application，and the amount wasin proportion to the rate of sludge  
applied．TheamountofNO3－Nincreasedforl－2weeksaftersludgeapplication，and  
NO，－Ninsoilwithrepeatedsludgeapplicationincreasedmorerapidly．Theamount  
OfNO，－NinthesoilappliedwithsludgewasIowerthanthatinthe占oilappliedwith  
Chemicalfertilizers for4weeks after sludge application，but afterwardsit became  
Slightly higher．Inwinter，both N札－N and NO，－N remainedinthe surface soil  
longerthaninsummer，particularlyNOrJNcontentterLdedtoincreasefor20weeks  
aftersludgeapplication．  
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1，はじめに   

下水汚泥施用土壌における窒素の形態変化を明らかにすることは，下水汚泥を植物生産に利用  

する上からも，また，下水汚泥の施用に伴う環境影響を評価する上からも極めて重要な課題であ  

る。著者らは下水汚泥施用畑土壌における無機態窒素の変動を明らかにするための実験を，制御  

環境下に設置した小型ライシメーター及び地温制御大型ライシメーターを用いて行い，凝集剤無  

添加の下水汚泥を施用した黒ポク土及び石灰凝集下水汚泥を施用した淡色黒ポク土での下水汚泥  

中窒素の形態変化の詳細を報告してきたト3）。しかしながら，実際に下水汚泥が還元される緑農地  

では，降雨や気温等環境条件の変化が，下水汚泥中窒素の形態変化に影響を与えることが予想さ  

れるので，制御環境下で得られた結果をそのまま適用することはできない。そこで，自然条件下  

での下水汚泥中窒素の形態変化を明らかにし，制御環境下で得られた結果との相違点を明確にす  

ることも，実際の汚泥施用に際し重要であると考える。これまでに，下水汚泥施用土壌における  

無機態窒素の変動について自然条件下で追跡した例は極めて少なく4－，その詳細は不明である。著  

者らの研究1）でも明らかなように，制御環境下での汚泥の分解は，土壌に施用後初期に起こり，窒  

素の形態もこの時期に大きく変化する。従って，自然条件下での下水汚泥中窒素の形態変化の詳  

細を明らかにするためには，自然条件下においても，短い測定間隔でその変化を追跡する必要が  

ある。著者らは，環境制御下のライシメーター試験と並行して，約5アールのほ場四面に，汚泥  

施用量，施用年数，施用回数及び植栽の有無を異にした処理区を設け．表層土壌での窒素の形態  

変化を1～4遇おきに追跡した。本報告はそのうち1980年度の結果についてとりまとめたもので  

ある。   

2．実験方法   

2．1使用ほ場   

実験に使用したほ場は，本特別研究の中間報告書でその詳細を報告した当研究所本構内畑ほ場  

2面（Ⅰ－1，Ⅰ－2）及び別団地畑ほ場2面（Il－1，ⅠⅠ－2）である5）。土壌は各面ともその  

面標は約5アールである。土壌は各ほ場とも淡色黒ポク土壌（丸山統）であり，Il－1ほ場は造  

成後実験開始までほとんど無肥料で植物が栽培された生産力の低いほ場であり，他の3ほ場は造  

成後化学肥料施用下で植物栽培が行われたほ場である（ⅠⅠ一2ほ場は堆肥が一度だけ施用され  

た）5）。   

2．2 試験区の構成，汚泥施用旦等   

試験区の構成等については，すでに報告した6－。すなわち，汚泥施用畳は乾物として1回3・75t／  

ha（以下少量区と記す），7．5t／ha（以下中量区と記す），15t／ha（以下多量区と記す）であり，  

少量区は年2回（以下S区と記す），中量区は年1回（以下Ml区と記す），及び年2回（以下M  

2区と記す），多量区は年1回（以下L区と記す）施用した。それぞれ表土0～15cmに混合施用   
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し，化学肥料は加えず汚泥単独施用とした。他に無処理区（以下C区と記す），化学肥料単独施用  

区（以下FC区と記す：88－5化成肥料1．05t／ha，熔成リン肥1．4t／ha，苦土石灰1．4t／  

ha）を設け6試験区とした。これら試験区は1面につき3反復とした。昭和54年6月より汚泥施  

用を開始したが，初めて施用した場合と連用した場合を比較するため，Il－1ほ場と11′2ほ場  

には55年6月より汚泥施用を開始した区も設けた。すなわち，少量区（3．75t／ha，年2回；以  

下S′区と記す），中量区（7．5t／ha，年2回：以下M′区と記す），多量区（15t／ha，年1回；以  

下L′区と記す）である。さらに，裸地とした場合の変化もみるため，同じくⅠⅠ－1，ⅠⅠ一2ほ場  

に55年6月より裸地区を設けた。すなわち，裸地無処理区（以下Cb区と記す），裸地化学肥料区  

（以下Fb区と記す），裸地汚泥多量区（15t／ha，年1回：以下Lb区と記す）である（表l）。  

これら初回施用区及び裸地区は，ほ場一面につきそれぞれ1区とし反復はしなかった。  

表  1処理区とその内容  
Tablel Treatmentsandtheircontentsintheexperiment  
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ー：Compoundfertilizer（885）：1t／ha  

Grounddo）0miticlimestone ：1t／ha   

Fusedphosphate  ：0・6t／ha  

＝：Amounto（application   

sma11：3．75t／ha 
middle：7．5t／haasdrymatter   
large ：15．O t／ha   

2．3 供試汚泥   

汚泥は，取手市内の住宅団地廃水処理場より，含水率約70％の脱水ケーキとして採取し，天日  

乾燥後有姿のまま施用した。なお1979年の夏・冬作及び1980年の夏作には1979年6月に採取し   
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た汚泥を，1980年の冬作には同年10月に採取した汚泥を2～3日天日乾燥して水分約50％の状  

態のものをそれぞれ施用した。汚泥の性質は表2に示した。  

表  2 供試汚泥の性質  
Table 2 Propertiesofsludgesusedintheexperiment  

Sludge●   Sludge’’  

pH  （H20）  

T－C  （％）  

T－N  （％）  

C／N  

N札－N   （ppm）  

NO2N  （ppm）  

NO。一N  （ppm）   

10．1   

27．3  

3．7  

7．4  

1，660  

7．6   

32．4  
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Valuesbasedondry weight  

■ usedin■1979andinsprlngin1980  
●－ usedin Octoberin1980  
T－nlean5tOは1  

2．4 試験日積   

読験日程を図1に示した。Ⅰ一1ほ場では，昭和55年5月12日に汚泥を施用し，5月19日に  

陸稲を播種した。Ⅰ一2ほ場では，4月30日に汚泥を施用し，5月7日にコカプを播種，6月22  

日に収穫した。また，ⅠⅠ一1及びⅠⅠ－2ほ場では．6月13日に汚泥施用を行い，6月20日にナ  

スを移植した。8月13日にナスを収穫した後，8月19日にソルガムを播種し，10月13日に収穫  

した。各ほ場の無処理区も処理区と同様に植物の播種及び移植前に耕起した。裸地区も植栽区と  

同様に同時に耕起した。汚泥施用後，経時的に各区の株間数ケ所から表層土（0～5cm）を採取  

した。採取サンプルは同一処理区を一括して，2mmのふるいを通し，前報2）に従って混合した後  

分析試料とした。工Ⅰ－1ほ場では，汚泥年2回施用区で10月23日に2回目の汚泥施用を行った  

後も，同様に土壌の採取を行い，冬季における土壌pHと無機態窒素の変化を追跡した。   

2．5 土壌pII（H20），アンモニア態窒素，亜硝酸態窒素及び硝酸態窒素の測定   

いずれも前報2）に示した方法に従って定量を行った。測定はいずれも2連で行い，結果は平均値  

で表示した。  

3．結 果  

3．1下水汚泥施用土壌のpII及び無機態窒素王の変化－その1，Ⅰ－1ほ場一  

表3にⅠ一1ほ場の各処理区の土壌pH（H20）及び土壌中のアンモニア態窒素（以下N札－N  

一48－   
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図 1試験日程  
Fig．1Timetableofthisexperiment  

l：sludgeapplication   ／／／／／：p］anting  

と記す）亜硝酸態窒素（以下NOユーNと記す）及び硝酸態窒素（以下NO3－Nと記す）量の測定  

結果を示した。■   

このほ場の汚泥施用区は，いずれも連用区であり，S区は，3．75t／haの汚泥を3回，Ml区  

は，7．5t／haの汚泥を2臥M2区は7、5t／haの汚泥を3回，L区は15t／haの汚泥が2回施用  

され，その蓄穣負荷（合計施用量）量は，それぞれ11．25，15，22．5及び30t／haである。   

汚泥施用区の施用前の土壌pHは，7．26～7．41であり，無処理区（C）よりやや高い程度であっ  

たが，汚泥施用後2日目のpHは，無処理区と比較して0．45～0．58，施用前のpHと比較しても  

0．2～0．5上昇した。汚泥施用区のpHは，その変動幅は小さいが，施用後日数の経過に伴って減  

少する傾向を示した。汚泥施用土壌のpHの上昇は，汚泥に多量に含有されるカルシウムによるも  

のである。しかし，土壌pHと1980年夏作前の施用量及び蓄績負荷量との間に一定の関係は見い  

だせない。   

汚泥及び化学肥料施用区の施用後2日員のN軋－Nは∴施用前より高く，かつ，こ隼らの区の  

N札－Nは，最高値を示した。これは，施用後短期間にNH．－Nの生成が起こることを示してい  

る。その後各区のNIL－Nは急激に減少し4過日には施用前のレベルになった。各区のN軋一N  

畳をその最高値で比較するとその順位は．FC＞L≒M2＞Ml＞S＞Cとなる。このように汚泥  

区では汚泥施用量の増加に伴ってNH▲－Nも増加する傾向にある。また，NH一－Nの最高値と  

1980年の施用量及び蓄積負荷畳との関係をみると，中量二区には，蓄横負荷塵の差が，その比に  

対応して反映してtゝる。また，少量区と中量2回施用区との差は，1980年の施用量比にほぼ対応  

し，蓄積負荷量比以上の差を示した。中量3回施用区と少量区の比は，施用畳比及び蓄積負荷量  

比以上であり，多量区と少量区の比は，蓄積負荷量比に対応した。  

－49－・   
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表  3Ⅰ－1ほ場における汚泥施用後の土壌pH及び無機態窒素量の変化  
Table 3 ChangesinpHvalueandinorgatlicnitrogencontentinsurfacesoilof  

Irlfieldappliedwithsewagesludge  
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◆：dryweightbases  

土壌中のNO2－Nは，NH．－N及びNO3－Nに比べて著しく低い値であったが，化学肥料区  

で1／‘g／g乾土以上，汚泥中量年2回区及び多量区で1J‘g／g乾土に近い値が得られた。これらの  

区においては，施用前のレベルより著しい増加が認められた。   

土壌中のNO。一Nは，汚泥及び化学肥料区とも汚泥施用後2日目に増加し最初のビータを形成  

した。その後，4週日には再び増加した。汚泥多量区は二つのピークが同じ高さであったが，他  

の区では，4週目に最高値を示した。最初のピーク時の汚泥施用区のNOs－N量の順位は，FC＞  

L≒M2＞Ml＞S＞Cであり，4過日のNO3－Nは．FC＞Ml＞M2＞L＞S＞Cであり  

N軋－Nと同様に汚泥施用量の増加に伴ってNO3－Nも増加する傾向が認められた。4過日の  

最高値に関しては，中量年1回施用区が汚泥施用区のなかでは最大となり，汚泥施用量との間に  

－50－   



下水汚泥施用畑土頓における無機態窒素の経時変化   

一定の関係が見いだせなかった。2日臼のピーク時のNO3－Nについてみると，N軋一Nと同様  

に多量区と中量年2回施用区間に大差がないが，少量と中量年1回区，中量年2回区及び多量区  

間，中量2区間及び中量2回区と多量区間に差があり，それぞれの間のNO3－N比は，蓄積負荷  

畳の比にほぼ対応した。また，少量区と中量年1回区及び中量年2同区と多量区のNOr－N比  

は，1980年の施用量比に対応した。   

表3の結果は．このほ場の化学肥料及び汚泥施用区のNH4－N，NO2－N及びNO3－Nは施用  

後直ちに，同時に増加すること及びNO3－Nは，事前のNH．－NあるいはNO2－Nの蓄積を伴  

わないで4過日に再び増加することを示している。   

3．2 下水汚泥施用土壌のpH，及び無機態窒素量の変化－その2，Ⅰ－2は喝一   

表4にⅠ－2ほ場の各処理区の土壌pH（H，0）及び土壌中のNH√N，NOシーN及びNO3－N  

量の測定結果を示した。   

汚泥施用区の施用前のpHは，7．34～7．57でⅠ－1ほ場よりやや高かったが，施用後2日目の  

pIiは，無施用区より0．2～0．3高く，施用前に比べると0．18～0．33上昇したが，Ⅰ－1ほ場より  

その上昇程度は小さかった。一方，その経時変化と施用量とpHの関係については，Irlほ場と  

同じ結果となった。   

化学肥料区及び汚泥施用区の施用後2日目のNH．－Nは，施用前の値より高く，かつ最高値と  

なった。その後は急激に減少し4過馴こは施用前とほぼ同じレベルとなった。各区のN札－N量  

をその最高値で比較すると，その順位は，FC＞L＞Ml＞M2＞S＞Cであり，汚泥施用量の増  

加に伴ってN札－Nが増加することが示された。汚泥施用区のNH．－Nと1980年の施用量及  

び蓄積負荷量との関係をみると，少量区と中量区，少量区と多量区，中量2区と多量区のNH．－N  

比は，それぞれ1980年の施用量比に対応しており，そのうち少量区と中量年2回施用区（M2）  

及び中量年1回施用区（Ml）と多量区のN札一N比は，蓄積負荷量比にほぼ対応した。しかし  

1980年の施用量は同一であるが蓄積負荷量が異なる中量2区（MlとM2）は，蓄積負荷量の  

少ないMl区のN札－NがM2区より多かった。   

NO2－Nは，N札－Nより極めて少量であった。化学肥料区はⅠ－1ほ場と同様に施用後2日  

目に最大となったが，汚泥施用区では10日削こ最大値を示した。このNO2－Nもその後日数の経  

過とともに減少したが，8週目ではやや増加の傾向を示した。施用後10日日の汚泥区のNOォーーN  

はL区が最も多いが，汚泥施用量とNO2－Nの間には一定の関係は認められない。   

化学肥料及び汚泥施用区の土壌中のNO3－Nは，施用前には検出されなかったが，施用後2日  

目に少量検出され，10日目には最高値に達した。その後急激に減少したが8週日には再び増加し  

た。最高値に達した10日目のNO，－N順位は，FC＞L＞Ml≒M2＞S＞Cであり，8週目の  

NOsLNは，L≒M2＞Ml≒S＞FC＞Cとなり汚泥施用区のNO，－N量が化学肥料区のそれ  

を上まわった。また，両時期とも汚泥施用量の増加に伴ってNO3－Nが増加する傾向が認められ  
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表  4Ⅰ－2ほ場における汚泥施用後の土壌pH及び無機感受素量の変化  
Table 4 ChangesinpHvalueandinorganicnitrogencontentinsurfacesoilof  

I－2 fieldappliedwithsewagesludge  

WeeksafterappllCation  TreatJpel】t  

10days  3  

C
 

C
F
S
M
 

2
 
6
 
6
 
6
 
へ
く
リ
 
7
 
 

2
 
4
 
6
 
6
 
ウ
ー
 
7
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
 

3
 
5
 
7
 
4
一
7
 
2
 
 

2
 
4
 
4
 
3
 
5
 
4
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
 

5
 
0
 
5
 
6
 
7
 
5
 
 

A
－
 
▲
4
 
6
 
6
 
7
 
7
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
†
一
 
7
 
 

6
 
0
 
〔
8
 
1
 
ノ
d
・
3
 
 

2
 
ウ
】
 
5
 
5
 
ご
U
 
6
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
 

9
 
6
 
9
 
6
 
ク
】
 
3
 
5
 
6
 
∩
8
 
6
 
（
X
U
 
【
＝
凸
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
7
 
 

2
 
4
 
ハ
k
U
 
3
 
？
J
 
2
 
 

4
 
6
 
7
 
7
 
7
 
9
 
 

7
 
7
 
7
 
7
 
【
／
 
7
 
 

pH  

C
陀
S
L
 
 

3，5  3，4  

2．2  137．5  

2．3  10．9  

3，1  28．0  

2．3  22．2  

2．4  50．0  

9
 
つ
J
 
7
 
5
 
7
 
5
 
 

（
k
U
 
5
 
4
 
3
 
2
 
0
 
 

2
 
」
q
 
9
 
9
 
9
 
n
人
U
 
 

2
 
 

0
0
 
n
U
 
9
 
2
 
2
 
0
0
 
 

6
 
「
∂
 
7
 
ハ
U
 
9
 
9
 
 C

 

C
F
S
M
 

9
 
0
 
ハ
リ
 
n
l
U
 
3
 
1
 
 

0
 
1
 
1
 
n
U
 
l
 
l
 
 
 

∧
U
 
O
 
O
 
n
V
 
O
 
O
 
 

（
U
 
O
 
▲
n
U
 
∧
U
 
O
 
O
 
 

ハ
U
 
n
U
 
O
 
ハ
U
 
O
 
D
 
 

J
’
 
見
リ
 
3
 
5
 
6
 
9
 
ハ
リ
 
n
〉
O
 
l
 
一
q
 
3
 
2
 
 
 

0
 
ハ
リ
 
n
U
 
ハ
U
 
O
 
O
 
 

〔
“
d
 
9
 
0
 
「
つ
）
 
⊂
J
 
O
 
 

n
U
 
l
 
1
 
1
⊥
 
1
 
3
 
 
 

n
U
 
O
 
O
 
n
U
 
O
 
O
 
 

3
 
【
．
ロ
 
5
 
5
 
0
 
9
 
 

4
 
2
 
2
 
ハ
＿
U
 
9
 
4
 
（
U
一
4
 
「
n
一
4
 
3
 
（
U
 
 C

 

C
F
S
M
 

ハ
リ
 
O
 
O
 
O
 
4
 
1
 
 
 

0
 
∧
U
 
O
 
O
 
史
U
 
3
 
 

0
 
＜
U
 
O
 
＜
U
 
O
 
J
n
V
 
 

（
U
 
（
U
 
（
U
 
八
U
 
＜
U
 
（
U
 
 

0．0  6，4  

1．8  159．0  

0．4  32．0  

1．7  49．0  

1．7  46．0  

1．8  71．0  

8
 
2
 
1
 
0
 
（
l
U
 
O
 
 

O
 
2
 
5
 
3
 
3
 
9
 
 

g
 
O
 
1
 
9
 
2
 
良
U
 
 

O
 
6
 
8
 
〔
占
 
7
 
9
 
 
 

NOき－N  
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●：dryweightbases  

各汚泥施用区について汚泥の施用量とNO。－Nの関係についてNO3－Nの最有償で検討する  

と，少量区と中量年2回区（M2），少量区と多量区，中量年2回区（M2）と多量区間のNO3－N  

比は，蓄横負荷量比に対応しており，中量区間ではNOき－Nに差が認められずこれは，1980年の  

施用畳比に対応した。   

このほ場の汚泥施用区の無機態窒素は，施用後，2日冒にN軋－Nがビータに達し，続いて10  

日目にNO2－N及びNO3－Nが同時にピークに達するという変化を示した。化学肥料区のそれ  

はN札一NとNO2－Nが同時にピークに達し続いてNOユーNがピークとなる変化を示した。  
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下水汚泥施用畑土壌における無機態窒素の饉時変化  

3．3 下水汚泥施用土壌のpH及び無機態窒素長の変化－その3，ⅠⅠ－1ほ喝一   

表5にIl－1ほ場の各処理区の土壌pH及び土壌中のNH．－N，NO2←N及びNO，－N量の  

測定結果を示した。   

汚泥連用区の土壌pHは，9回の測定時の最低値，最高値及び平均値とも汚泥の蓄積負荷量の増  

加に伴って上昇した。また，汚泥初回施用区（S′，M′，L′区）では，最高値及び平均値は汚泥施  

用量の増加に伴って上昇した。汚泥施用区のpHは無処理区より高く，化学肥料区と比較すると連  

用区の平均pHは，中量以上で高くなったが，初回施用区のそれは，多量区でほぼ同等，少，中量  

区では化学肥料区より明らかに低かった。汚泥連用の影響は，全施用量区とも，連用区が高く（最  

低値，最高値及び平均値とも），中量区のMlとM2を比較しても，M2のpHが高く，連用に  

より土壌pHは上昇した。汚泥施用前のpHと施用後3日目のpHを比較すると，連用区の少量区  

及び中量M2区以外は，施用前より上昇した。汚泥施用区における最高pHは，6～8週目に記  

録された。この時のpHは，汚泥施用全区で施用前より明らかに上昇したが，その上昇率は，連用  

区より初回施用区が高い傾向が認められた。   

無処理区を除く全区で化学肥料及び汚泥の施用後3日日のNH暮－Nは，施用前より増加し，汚  

泥少量初回施用区を除く全区で，施用後1週目に最高値となり（S′区は2週目），その後減少し  

た。その減少のパターンについてみると連用区で急激に減少したのに対して，初回区の減少は，  

緩やかに起こった。その最高値についてみると処理区間の順位は，Fb＞FC＞Lb＞L′＞L＝Ml＞  

M’＞M2＞S’＞S＞Cb≒Cであり，汚泥初回施用区（S′，M′，L’）では，汚泥施用丑の増加に伴っ  

て増加したが，その増加率に対応していなかった。汚泥連用区（S，Ml，M2，L）では，NH▲－N  

と施用量及び蓄積負荷量との間には，一定の関係は認められた。しかし，少量区＜中量区，少量  

区＜多量区の関係はあり，汚泥施用量の増加に伴うN札「刊の増加傾向は認められなかった。汚  

泥連用の影響は，多量区（LとL′間）では，初回区が多く，中量区（Ml，M2とM′）では，  

連用2回＞初回＞3回の関係があり，少量区（SとS′）では，S′＞Sで連用区が初回区より低かっ  

た。また裸地区（Lb）と植栽区（L′）を比較するとわずかに裸地区が高かった。   

NO2－Nはわずかしか琶積せず，1g乾土あたり1／‘g以上となるのは，化学肥料区，汚泥多量  

裸地区，中量M2区及び少量S′区の施用後2過日までであった。   

化学肥料，汚泥連用区，初回多量区は，施用後3日日で，初回少量区及び中量区は施用後1過  

日で，土壌中のNO3－Nは，施用前より高くなり，それぞれ施用の影響が認められた。化学肥料  

区，汚泥連用区及び汚泥初回施用区のNO，－Nは∴施用後1週目に，化学肥料裸地区と汚泥多量  

裸地区のそれは，2週目に最高値を示した。その後は急激に減少した。各処理区の最高値につい  

てその順位をみると，M2≒L＞FC＞Ml＞S≒Lb＞Fb＞L′≒M′＞S′＞Cb≒Cの順であり，汚  

泥連用区及び汚泥初回区ヒも施用量の増加に伴ってNO3－Nも増加する傾向が認められた。汚泥  

連用区についてNO，－Nの最高値と1980年の施用量及び蓄積負荷量との間の関係をみると，少  

量区と中量区及び中量2区間のNO3－N比は，蓄積負荷量比に対応し，前者は，1980年の施用量  
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下水汚泥兼用畑土壕における無機態窒素の経時変化   

表  5Ⅰ】－1ほ場における汚泥施用後の土壌pH及び無機態窒素量の変化  
Table 5 ChangesinpHvalueandinorganicnitrogencontentinsurfacesoilof  

〃－1fieldapp】iedwjthsewage51udge  

Treatment  WeeksafterappJication  

Before 3days 1   2  3  4  

C  6．35  6，43  

FC  6．74  6．80  

S  6．74  6．74  

M1  6．71 6．84  

M2  6．95  6．91  

L  6．92  7．01  

S′  6．44  6．52  

M′  6．35  6．56  

L′  6，38  6．83  

Cb  6．49  6．73  

Fb  6．51 6．83  

Lb  6．52  6．69  
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比に対応した増加を示した。また，連用区と初回施用区とを比較すると明らかに連用区が高く．  

少量区及び中量区のNO3－N比については，蓄積負荷塁の比に対応していた。また，裸地区と植  

栽区（L′とLb）を比較すると，裸地区が高いことが示された。   

このほ場の汚泥施用植栽区及び化学肥料植栽区の無機態窒素は，NH▲一NとNO8－Nの増減  

がほぼ同時に起こることが示された。一方，裸地区では，汚泥区及び化学肥私区とも，NH一－N  

が1週目にビータに達した後，NO3－Nは2過日にピークに達した。   

3．4 下水汚泥施用土壌のpII及び無機態窒素畳の変化－その4．Il－2ほ場一   

表6にII－2ほ場の各処埋区の土壌pH及び土壌中のNH．，N，NO2－N及びNO。－N量の  

測定結果を示した。   

汚泥施用区のpHは，少量初回施用区を除いて無処理区より高く，汚泥中多量連用区及び多量初  

回区（L′）は，化学肥料区（FC）より高いpHを示した。汚泥初回施用区のpHは，その最低  

値，最高値及び平均値とも汚泥施用量の増加に伴って増加した。また，汚泥連用区のpHの最高値  

及び平均値は，蓄積負荷量の増加に伴って上昇した。少量区（SとS′），中量区（MlとM′，M  

2とM’及びMlとM2）及び多量区（LとL′，LとLb）について汚泥の連用による影響が認  

められ，連用によりpHは上昇した。裸地区と植栽区（LbとL′）では植栽区（L′）が高い値を示  

した。   

化学肥料区（FC）及び汚泥少量区（S′）の土壌中のNH．－Nが，施用後1週目に最高値を示し  

たのに対して他の区（無処理区は除く）では，施用後3日目に最高値を示した。汚泥施用区の  

NH。－Nの最高値は，無処理区の7～26倍と著しく高かったが，化学肥料区より明らかに低かっ  

た。しかし，無処理区を除く全区でその最高値が施用前のそれより高くなり，汚泥及び化学肥料  

の施用により、増加した。汚泥施用区のNHl－Nは最高値に達した後急激に減少し，4遇削こは，  

ほぼ施用前のレベルに低下した。その最高値についてみると，処理区間の順位は，FC＞Fb＞L′＞  

L≒Lb＞S′＞M′＞S＞Ml≒M2＞C＞Cbであり，汚泥初回及び連用区とも多量区（LとL′）が  

他の施用量区より高い値を示したが，少量区と中量区では，むしろ少量区が多い傾向にあり，施  

用量とNH√－－Nの間に明確な関係は認められなかった。また，連用区と初回区を比較するといず  

れの場合も初回区が連用区より高かった。中量適用区（MlとM2）では，連用回数の増加が土  

壌中のN札－N量に反映していなかった。NH4－Nの減少の過程をみると施用後2週目の  

NH√－Nは初回区が連用区より多く，初回区のNH4－Nの減少が，連用区のそれより緩やかに起  

こることを示している。裸地区（Lb）と植栽区（L’）を比較すると植栽区のNH√－Nが多かっ  

た。   

土壌中のNO2－Nが1／‘g／g車乞土以上の値を示したのは，多量連用区のみであり，他の区では  

0．5／Jg／g乾土以下であった。また，初回施用区は，多量区（L′）を除いて明確なピークを形成し  

なかったのに対して連用区では施用3日目にピークを形成し，最高値を記録した。その後減少し，  

－55－   
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表  6ⅠⅠ－2ほ場における汚泥施用後の土壌pH及び無機態窒素量の変化  
Table6 ChangesinpHvalueandinorganicnitrogencontentinsurfacesoilof  

IIr2fieldappliedwithsewagesludge  
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下水汚泥施用畑土動こおける無機懲窒素の経時変化   

多量区を除いて3週削こ2番目のピークを形成した後再び減少し12週目には極微量となった。ま  

た，連用区の最高値は初回区より明らかに高かった。連用区及び初回区とも，最高値は多量区が  

他の区より－多いが少，中量区間の差は明確でなかった。土壌中のNO2－Nは，少量ではあるが無  

処理区を除くいずれの区でも施用前より，施用後3日日が高く，化学肥料や汚泥の施用により増  

加し，汚泥連用区及び多量初回区の最高値は無処理区より高く，かつ多量連用区のそれは，化学  

肥料区の3倍に達した。化学肥料区のそれも連用によりやや増加した。植栽区（L′）と裸地区（Lb）  

の間に差は認められない。   

汚泥中量区（Ml，M2，M′）及び多量区（L′）の土壌中のNO3－Nは施用後1週目に，化  

学肥料区（FC，Fb），汚泥少量区（S，S′）及び汚泥多量区（L，Lb）は，施用後2週目に最高値  

を記録した。1週目に最高値を示した各区は2週目も，かなりの高値を示した。しかし，3過日  

には急激に低下し，各区とも施用前以下のレベルとなった。各区ともその後6過日に小さなピー  

ク（M2区を除く）を形成し，再び10週目に6過日より高いピークを形成した。施用後3日目の  

NO3－Nは，全区とも施用前より高く施用後短期間に増加することが示された。最高値に達した  

時のNO3LNをもとに各処理区を比較すると，その順位は，FC＞Fb≒L＞M2＞Ml＞L′＞S＞  

M，≒S′＞Cb≒Cである。このように化学肥料連用区のNO，LNが最大で，汚泥多量連用区の1．4  

倍であったが，後者は，化学肥料初回施用区（Fb〉 とほぼ同等の情を示した。汚泥初回施用区で  

は多量区が中，少量区より多いが，少，中量区間差がなく施用皇とNO3－N間に明確な関係は認  

められない。一方，汚泥連用区では1980年夏作前の施用量に対しては，その増加率には対応して  

いないが施用量の多い区でNO3－Nが多くなっている。また，蓄積負荷卦こ対しては，ほぼその  

増加率に対応した増加を示した。連用区と初回区を比較すると，多量区（LとL′）は，蓄積負荷  

真の比に対応して連用区が高く，中量M2とM′区は，蓄積負荷量の比には対応しないが連用区  

が初回区の2倍の値を示し，中量MlとM′区ではほぼ蓄積負荷量の比に近く，連用区が商い値  

を示した。少量区においては蓄積負荷量の比に全く対応しないが，連用区がやや高い値を示した。  

このように汚泥の連用によりNO。－Nは増加した。   

3．5 冬期間における汚泥施用土壌のpII及び無機殿堂素の変化   

各ほ場では，1980年夏季の実験終了後，汚泥年2回施用区及び化学肥料区は同年10月23日に  

汚泥及び化学肥料の施用が行われ，土壌と混合後冬作物の小麦が播種された。また無処理区．汚  

泥年1回施用区も耕起され，同様に小麦が栽培された。このうちlI－1ほ場の無処理区（C），化  

学肥料区及び汚泥年2回施用区（S，M2，S′，M′）について冬季における土壌pH、と無機態窒  

素の変化を追跡した。なお，今回の施用汚泥は，1980年に入手したものに変更された（表1）。土  

壌pH及び無機態窒素の測定結果を表7に示した。   

化学肥料区を除く全区の施用後1週目のpHは，施用前より低かったが施用後2過日のこれら  

の区のpHは，施用前より高くなった。化学肥料区，．及び汚泥4回連用区（SとM2）は施用後   



服部浩之ら   

表  7 冬期間におけるⅠⅠ一1ほ場での汚泥施用後の土壌pH及び無機態窒素量  
の変化  
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●：dryweightbases  

11過日に汚泥2回連用区のうち少量区（S′）は，2過削こ，中量区（M′）は4週目にそれぞれ最  

高値を記録した。また，無処理区を除く全区で17週日のpHが著しく低く，最低値を示した。汚  

泥4回連用区のpHの最高値，最低値，平均値はともに無処理区より明らかに高く，少量区のそれ  

は化学肥料区と大差なかったものの，中量区の最高値及び平均値は化学肥料区のそれを上まわっ  

た。また，施用量の多いM2区の最高値及び平均値はS区より高い値を示した。一方，汚泥2回  

連用区の平均値は無処理区より高かったが，化学肥料区のそれとほぼ同等であった。汚泥施用区  

の平均pHは，連用回数の多い樫高い値を示した。   

施用後1週目の無処理区を除く各区のN軋一Nは，施用前の値より高く化学肥料及び汚泥施  

用後短期間に土壌中のN札－Nが増加することが示された。化学肥料区，S，M2，S′区はこの  

－58一   



下水汚泥施用畑土壊における無機懲窒素の経時変化   

1過日に最初のピークを示し，このうち化学肥料区とM2区は最高値を示した。M′区は2週目に  

ピークを示した。その後の変化は化学肥料区が減少を続け，7週目に施用前以下のレベルに低下  

した後17週目に小さなピークを形成する変化を示した。汚泥施用区のNH．－Nは，二ないし三  

のピークをもつ変化を示した。すなわち，少量4回連用区（S）は，1，4及び11週目，中量4  

回施用区は，1，3及び11過臥少量2回施用区（S′）は1及び11過日に，中量2回施用区（M′）  

は2，4，11及び20週目にピークを形成し，それぞれ4，1，11，4過日に最高値となった。各  

処理区の最高値の順位は，FC＞M，＞S′＞M2≒S＞Cであり，汚泥区のそれらは，化学肥料区よ  

り少なく，無処理区より多かった。汚泥区では，4回連用区より2回連用区が高く，4回連用区  

間では差が認められなかったのに対して，2回連用区では中量区が高く，施用量比以上の高い僧  

を示した。   

土壌中のNO2－－Nは，非常に少量であったが，1pg／g乾土以上のNO2－Nが，化学肥料区及  

び中量施用区（M2とM′）で検出された。化学肥料区及び中量M2区は施用後1週目で，他は  

2過日で施用直前の値より高くなった。最高値に達するまでの期間ほ処理区により異なり，化学  

肥料区が1週間，汚泥4国連用区が2週間，汚泥少量2回区が11週間，中量2回区が4週目であ  

り，連用回数の多い区が早く最高値に達する傾向が認められた。各処理区の最高値の順位は，M′≒  

FC＞M2＞S′≒S＞Cであり，汚泥施用区は，無処理区より高く，汚泥中量2回区の値は化学肥  

料区の値とほぼ同等であった。汚泥施用区では施用量の多い区ほどその値が高かったが，少量区  

では連用回数の差が反映していないのに対して中量区では，2回区が4回区より高い値を示した。   

化学肥料区のNO8－Nは，施用後1過日で汚泥区のそれは2過日で施用前より高い値を示し  

た。化学肥料区のNO3－Nは，施用後急激に増加し，4過日に最高値に達した後急激に減少し  

た。これに対して汚泥区のNO3－Nは1週目には施用前以下に低下したが，2週目から増加をは  

じめ，中量及び少量4回区では，3～4週日に中量2回区では7過日にそれぞれ最初のピークに  

達し，その後いったん減少した後再び増加し，20過日（5月上旬）にはそれぞれ最高値を示し  

た。各区の最高値の低位は，FC＞M2≒M’＞S≒Sr＞Cであり，汚泥連用回数の菱は反映せず，  

冬作開始前の施用量の差がNO3－Nの最高値に反映した。   

このほ場の冬期における無機態窒素の変化についてみると，化学肥料区では，施用後1週目に  

N軋－NとNO2－Nが，4週目にNO3－Nがピークに達した。また，施用後11週目にN札－N  

が，17週日にNOr－Nがそれぞれ小さなピークとなった。汚泥少量4回連用区では，1，4，11  

週目にN札－Nが，4及び20週目にNO〆－Nが，汚泥中量4回連用区では，1，3及び11週目  

にN札－Nが，3及び20週目にNO，－Nが，汚泥少量2回連用区では，1及び11週目に  

N札－Nが，2～4，11及び20週日にNO3－Nが，汚泥中量2回連用区では，2，4，11及び  

20週目にN札－Nが，7及び20週目にNO3－Nが，それぞれビータを形成した。このように冬  

期においてはNH4－Nの生成に続いて起こるNO3－Nの生成は，夏期よりかなり遅れて起こる  

ことが示された。  
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4、考 察   

4ほ場を用いて，汚泥施病後のpH及び無機態窒素の経時変化を追跡した結果，汚泥施用により  

pHが上昇すること，Nfi4－Nは施用直後に多く，その量は施用畳の多い区ほど多くなること，  

NO2－Nはわずかに増加するのみであることなどは，4ほ場に共通にみられた。NO3－Nは，各  

ほ場とも施用後増加，減少，微増というパターンを示したが，増加する期間はは場により異なっ  

た。これは汚泥の施用時期がほ場により輿なったため，施用後の降雨によってNOユーNが表層か  

ら下層へ溶脱するまでの日数にほ場によって差が生じたためと考えられる。また，Ⅰ－1及びⅠ  

一2ほ場では，化学肥料の施用によってpHの上昇がほとんど認められなかった。また，汚泥の施  

用量と土壌pHの間に一定の関係が認められなかったのに対して，fト1及びⅠⅠ－2ほ場では化  

学肥料の施用によってpHが上昇するとともに，汚泥の蓄積負荷量の多い区ほどpHが高くなっ  

た。これは，Ⅰ一1及びトー2ほ場が過去の施肥により，試験前にすでに7以上の高い偶になっ  

ていたためと思われる。このように，施用時期，過去の施肥歴の違いにより，NO。－N，pfすの変  

化はほ場により差があったが，初期に無機態窒素の生成量が多い点など，4ほ場での汚泥施用後  

の無機態窒素量の変化は比較的類似していた。   

化学肥料区と汚泥区を比較すると，初期に多量の無機態窒素が生成するという点で一致したが，  

4週日以降は汚泥区のNOa－Nが化学肥料区よりわずかに多めになる傾向が4ほ場ともみられ  

た。従って，窒素の肥効は．化学肥料より汚泥の方がより長期間あると考えられ，汚泥は栽培期  

間の長い作物の肥料として適していると思われる。   

汚泥の施用量と無機態窒素の生硬量の関係をみると，施用量の多い区ほどNH▲－N，NO。－N  

とも多い傾向にあった。ビン培養法によりこの汚泥の無機化率を求めた結果，無機化率は施用量  

によって変わらずほぼ一定であった？）。また，Epsteinらき），Terryら9）も汚泥中の窒素の無機化率  

は施用量によって変わらず，汚泥の種類によってほぼ一定の値を示すことを報告している。今回  

のほ場試験では，施用量の多い区ほどN軋一N及びNO3－N量が多い傾向にあったが，施用量に  

比例して無機態窒素が生成するとは必ずしもいえない。これはビン培養試験と遠い，自然条件下  

では生成した無機懸垂素はすべてが表層にとどまっていないためであろう。また，蓄領負荷量と  

無機態窒素の生成量の間には一定の関係は見いだされなかった。   

fJ－1及びfi－2ほ場において，汚泥を初めて加えた区と連用2年目の区を比絞してみると，  

連用区は初年目区よりもNO8－Nが早捌こ増加した。さらにMl区とM2区を比べてみると，  

M2がMlよりもN札－Nが早めに減少し，NO。一Nが早めに増加した。これらの結果は，連  

用を重ねた土壌ほど硝酸化成が早めに起こっていることを示している。環境制御下のライシメー  

ター試験3）でも同様の結果が得られている。また，植栽区（L′）と裸地区（Lb）では無機憩室素の  

変化に差がほとんどみられなかった。これは，無機態窒素が多く生成する4週目頃までは，植物  

（ナス）が小さく，その影響がほとんどなか．ったためと思われる。   

冬期間の無機態窒素の変動は，夏期とは明らかに異なり，無機化，硝酸化成とも夏期よりも遅  

一6〔トー   



下水汚泥施用畑土壊における無機態窒素の経時変化   

く，またNO3→Nが表層土壌中にとどまる期間が長かった。VoIzら10りま有機廃棄物のほ場施用試  

験を行い，夏期はNO3－Nが一時的に高くなる時期があるのに対して，冬期は高い値を示さない  

ものの長期間にわたって一定の値を保つことを報告しているが，今回の結果もそれに類似してい  

た。この原因として，冬期は気温が低く分解及び硝酸化成が遅れること，降雨量が少なく下層へ  

移行するNO3－N量が少なくなることなどが考えられる。   

以上のほ場試験の結果を環境制御下のライシメーター試験結果2・封と比較してみると，両者と  

も，汚泥施用によりpHが高くなること，施用直後から無機化が急速に起こっていること，連用を  

重ねた土壌ほど硝酸化成が早めに起こることなど共通点が多くみられた。しかし，ライシメーター  

ではNO5－Nの生成量が最大時に乾土1gあたり約1．500／‘gと，ほ場の10倍以上に達し，また  

NO2－Nも多量に首領するという遠いがあった。これは施用量の遠い（ライシメーター：50t／  

ba，ほ場：15t／ha），施用形態の適い（ライシメーター：粉末，ほ場：ケーキ）に起因している  

と考えられる。また，ほ場試験での無機態窒素の変化の特徴として，NO3－Nが急激に減少する  

点があげられる。たとえば，ⅠⅠ－1及び工Ⅰ】2ほ場では施用後1～2週目にNOユーN量は各区と  

も最大の値を示したが，3過日には一様に急減して0に近い値になった。この時期には1日80  

mmという大雨があり，これによって表層のNOき－Nが下層に移動したものと思われる。このよ  

うに，自然条件下での無機憩室素の変動パターンは，環境制御下でのそれと根本的には類似して  

いたが，気温，降雨などの気象の影響をうけるため，施用時期，場所によって異なってくると考  

えた。   

5，まとめ   

約5アールの蝿ほ場4面を用サ），下水汚泥施用後の土壌pH及び無機態窒素量の変化を追跡し  

た。汚泥の施用量は，乾物として3．75t／ha（年2回），7．5t／ha（年1回及び年2回），15t／ha  

（年1回）であり，化学肥料区及び無施用区も設けた。これらは連用2年日であったが，他に初  

めて汚泥を施用する区も設けた。汚泥施用区のpHは無施用区より0．2～0．7高めになった。  

NH▲－Nは汚泥施用直後に多く，その量は施用量の多い区ほど多かった。NO2→Nはほとんど蓄  

稗しなかった。一方，NO3－Nは，施用後1～2週日まで増加した後，減少したが，初年目施用  

区よりも連用区の方が早めに増加する傾向がみられた。化学肥料区のNO3－Nもほぼ同じような  

変動を示したが，4過日以降のNO。－N量は汚泥区が化学肥料区を上回った。また，冬期は  

NH．LN，NO3LNとも夏期よりも長期間表層土中に存在し，とく，にNO，LNは施用後20週目  

まで増加する傾向にあった。   
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不飽和浸透に伴う栄養塩の土壌吸着特性に関する研究  

村岡浩爾l・岩田 敏1  

StlldyonAdsorptionCharacteristicsofNutrientsin  

UnsatⅦrated Soil  

KohjiMURAOKAlandSatoshiIWATAl  

Abstraet  

BeingcoupledwiththeincreaseofgroundwaterdemandatagrlCulturalactivities，  

thepollutionprocessthroughthecirculatingwatersystemamongirringationwater，  

porewater，andgroundwaterhasbeennoticedTeCentlyasaproblemtobesoIved．This  

report deals with the adsorption process of nutrients to soil particles through 

infiltrationinunsaturatedsoil．   

Themethodofthisresearchandsomemainresultsaresummarizedasfollows；  

（1）Twotypesoftestinthisreportaretheadsorptiontestthroughinfiltrationusedin  

Smallsoilcolumnfilledwithunsaturatedsoil（columntest）andtheadsorptiontest   

invibratorybatchatsaturatedstate（batchtestandrepeatedbatchtest）．  

（2）ThenutrientusedinthesetestsisPOrサ  

（3）Theadsorptionamountduetocolumntestagreeswellwiththerepeatedbatch  

test，butnotwiththeresultofbatchtest．  

（4）Thecapacityofadsorbableamountofmaterialdoesnotdependonthedegreeof  

saturationin thetestsand．   

1．はじめに   

降雨が土壌に浸透して地下水（主として浅層地下水）となる過程において，近年の水環境では  

農薬，各種廃棄物，土壌還元された下水汚泥中の物質，地表の余剰農肥，あるいは降水に含まれ  

る汚濁物質などによる土壌r地下水系の汚染が重要視されてきている。土壌中の水分が，間げき  

水や吸着水としてほとんど停滞しているとみなせる場合，あるいは水分の移動速度がきわめて遅  

い場合には，汚染物質の土壌に対する吸着機構は種々の生物学的化学的変化を伴う複雑な現象と  

なるが，ここではそのような長期的な汚染を扱うのではなく，土壌の表面から地下水面に至る間  

の不飽和帯での短期的な浸透吸着機構，言い換えれば多孔体中の不飽和浸透流を流れ場とする土  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田郡町小野川16番2   

WaterandSoilEnvironmentDivision，TheNationalJnstituteforEnvironmentalStudies．Yatabe－   

machi，Tsukuba、tbaraki305，Japan．  
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壌粒子に対する吸着性物質の流出過程の解明を主眼とするものである。このことは，浅層地下水  

の利用が急増した場合，このことによって不飽和帯の水分の下方への移動速度が増し，地下水そ  

のものの汚染に至ることにも関係してくる。   

また，浅層地下水を農業用水に利用する場合には，地下水→濯漑水→土壌水の水循環に伴う余  

剰農肥，農薬，農産廃棄物の物質循環が形成され，この立場からも土壌浸透と吸着現象を究明す  

る価値があると判断される。   

今回の実験の目的と研究手法を要約すれば以下の通りである。  

（1）不飽和浸透層における吸着現象を研究対象とし，その浸透層として土壌コラムを用いた浸透  

吸着実験を行う。  

（2）浸透水の移動速度が比較的速く，浸透中に起きる生物化学的変化が無視できることを前提と  

する。  

（3）物質は栄養塩物質のうち土壌への吸着可能物質を対象とし，具体的にはリン酸態リン  

PO▲－Pとする。  

（4）不飽和浸透流場での可能吸着量を求め，これを飽和状態のものと比較することにより吸着特  

性を究明する。飽和状態の吸着は振とう吸着実験による。   

2．実験方法   

2．1 浸透吸着実験   

浸透吸着実験に用いた小型土壌コラムは，径10cmの透明アクリル製円筒で試料部の高さは25  

cmのものである。円筒は，上端より10cm及び15cmの位置で分割できるようになっている。  

試料として用いたのは表1に示すような土質特性をもつ川砂を水で挽い，その後風乾状態とした  

ものであり，コラム中に一定の高さより落下させることにより一定の間げき比を保たせている。  

円筒容器の底部は，浸透水がすみやかに流出するように，径約3mmのガラスビーズをじようご  

状に詰め，さらに細管で外部に放流させ，流出水の物質分析のための試料水の採取を行う。試料  

の上端には，ガラス絨練ろ祇を敷き，定量ポンプで送水された雨水が，一様に砂中に浸透するよ  

う工夫している。以上の土壌コラムの概要を図1に示す。  

表  1試験砂の土質特性  

Tablel Soilcharacteristicsoftestsand  

m
m
 
％
 
 
 

3
 
0
 
0
0
 
9
 
 

6
 
8
 
j
 
6
．
 
 

2
 
0
 
n
U
 
 
3
 
 

SpeCificgravity  

averagegraindiameter  

VOid ratio  

porosity  

ー64－   



不飽和浸透に伴う栄華塩の土壌吸着特性に関する研究  

図 1小型土壌コラム  
Fig．1Smallsoilcolumn   

不飽和浸透に伴う汚染物質の土壌への浸透は，現実には地表もしくは表層の物質が降雨に伴い  

浸透する場合が多いわけであるが，ここでは，浸透層を一様として定量的に現象を把握するため，  

対象とする栄養塩物質を蒸留水に溶解させ雨水に含有する形で投入した。対象とした物質とは，  

栄養塩物質のうち吸着性をもつPO。－Pであり，その濃度は0，5mg／1，1．Omg／l．2．Omg／1，  

5．Omg／1，10mg／1及び20mg／1の6通りについて行った。降雨強度は30mm／hとし，最初に  

イオン交換水をコラム中の流れが定常状態になるまで流し，その後浪度一定のPO．－P溶液を，  

流出水の濃度が降雨と等しくなるまで流し続けた。   

PO．－P分析は溶液をアスコルビン観で還元して，モリブデン酸ブルー法にもとづく自動分析  

装置（Technicon社のAutoAnalyzerIlを主とし，溶液の濃度が高い場合には，同社のCSM－6）  

によって行った。   

2．2 溶出脱着試験   

降雨終了後，土壌上端面より12．5cmの点の試験砂を採取し，凍結乾燥した後，乾燥砂5gを  

200mlのイオン交換水中に入れ振とう機にかける。振とうは216時間にわたって継続し，24～48  

時間ごとに100 mlを新たなイオン交換水と入れ換え，抜き取った水のPO．－P濃度を測定して  
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PO．－P脱着量を算出した。この方法を，ここでは水による洗い出し法という。   

また，これとは別に乾燥砂5gを1規定の塩酸200mIの中に入れて8時間振とうしその後塩酸  

中のPO▲一P漢度を測定して同様に脱着量を測定した。この方法を塩酸抽出法という。   

2．3 撮とう吸着実験   

乾燥させた試験砂を30gとり，一定濃度に設定したPO4－P溶液100m】中に入れ24時間にわ  

たって振とうする。その後上澄液について0．45ノぴmのメンプランフィルターでろ過し，各ろ液に  

ついてPO▲－P濃度を求め，初期濃度との差より単位質量砂に対する吸着量を求める。この方法  

をここではパッチ法という。また上澄液潟度は，平衡濃度と定義される。   

この方法により，初期濃度が0．5mg／l，1．Omg／I，2．Omg／1，4．Omg／I，8．Omg／Ⅰ，16mg／  

1，30mg／1，60mg／l，125mg／l，250mg／1，500mg／1及び1000mg／1の12通りについて試験  

を行っ．た。   

次に，乾燥させた試験砂各10gを浸透吸着実験を行った6通りの濃度のPO。－p溶液200ml  

に入れ振とうし，1日ごとに100mlを引き抜き，代わりに初期濃度と等しい濃度の溶液を加え  

る。引き技いた溶液は，バッチ法の場合と同様に処理してPO‘－P濃度を測定し，この引き抜き  

溶液の濃度が初期濃度に達するまでこの操作を繰り返す。この方法をここでは繰り返レヾッチ法  

という。   

3．実験結果と検討   

3．1振とう吸糟実験   

浸透吸着実験と平行して，この試験砂のもつ平衡吸着特性を把握する目的で振とう吸着実験を  

行った。その結果，まずバッチ法については，各平衡濃度に対する吸着量の関係が図2に示すよ  
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図 2 試験砂の吸着等温線（バッチ試験）  
Ffg．2 AdsorptfonLsothermotPO▲－Pon〔estsand（bYbatchtest）  
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うに得られた。これは，Freundrich型の吸着等温線（吸着量＝KCl／n，ただしK，nは定数）がよ  

く適合しているが，平衡濃度が高い部分と低い部分では勾配が異なる。この現象は前報1）で実験に  

用いた成田砂にもみられ，平衡濃度の高低による吸着機構の相異について今後何らかの方法で検  

討することが必要と考えられる。   

初期濃度に対する吸着量の変化は，図3に示すように，図2と類似のグラフが得られる。これ  

により，各初期演度に対する吸着量を読み取ることができ，この結果を表2に示す。  
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図 3 試験砂の吸着可能量（バッチ試験）  
Fig．3 Adsorbableamountoftestsand（bybatchtest）   

土壌コラムを用いる浸透吸着実験では，常に新たな→定礎度の溶液が連続的に供給されるため  

に，上記のようなバッチ法とは，異なる吸着特性を示すことが考えられる。バッチ法においても，  

溶液量を充分に多くとればよいと考えられるが，現実には困難であるので繰り返しバッチ法に  

よって降雨による浸透吸着に対応する飽和吸着量を求める必要がある。   

この結果は図4～図9に示す。これらの図からわかるように，初期濃度が0．5mg／1の場合13  

日で，1．Omg／1の場合12Ej，2．Omg／1の場合12日，5．Omg／lの場合6日，10mg／lの場合5  

日，20mgハの場合4日でそれぞれ平衡状態に達した。それぞれの累績吸着量は，表2に示した  

通りであり，これが各PO√1P濃度に対する試験砂の飽和吸着量と考えられる。   

3．2 浸透吸着実験   

2，1の実験方法に従い，浸透吸着実験を行った㌔この実験中の流出水の濃度変化を図10に示  

す。この図より，物質収支の考え方にもとづいて，実験継続中に土壌に吸着されたP仇－Pの  

童，すなわち試験砂の可能吸着量を，各降雨濃度について算出した。その結果を衰2に示す。   

降雨終了後，採取したサンプルについて，水による洗い出し法によってPO▲－P脱着量を求め  

た。この結果を図11及び襲2に示す。   

また，塩酸抽出法によって求めた脱着皇も表2に示す。  
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図 4 PO．－PO．5mg／1溶液に対する試験砂の飽和吸着量（繰り返しバッチ試  

験）  

Fig．4 AdsorbablecapacityoftestsandforO．5mg／1solutionofPO．rP（by  
repeatedbatchtest）  
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図 5 PO．－Pl．Omg／1溶液に対する試験砂の飽和吸着量（繰り返しバッチ試  
験）  

Fig．5 Adsorbablecapacityoftestsandforl・Omg／1solut50nOfPO▲－P（by  
repeatedbatchtest）   
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図 6 PO。1P2．Omg／1溶液に対する試験砂の飽和吸着量（繰り返レヾッチ試験）  
Fig．6 Adsorbablecapacityoftestsand for2．O mg／1solutionofPO．－P（by  

repeatedbatchtest）  
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図 7 PO▲－P5．Omg／1溶掛こ対する試験砂の飽和吸着量（繰り返しバッチ試験）  
Fig．7 Adsorbablecapacityoftestsandfor5．Omg／1solutionofPO▲⊥p（by  

repeatedbatchtest）  
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図 8 PO√－PlOmg／1溶掛こ対する試験砂の飽和吸着量（繰り返しバッチ試験）  

Fig．8 AdsorbablecapacityoftestsandforlOmg／1solutionofPO．－P（by  

repeatedbatchtest．）  
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図 9 PO。－P20mg／1溶液に対する試験砂の飽和吸着量（繰り返しバッチ試験）  
Fig．9 Adsorbablecapacityoftestsandfor20mg／1solutionofPO．一P（by  

repeatedbatcl】teSり  
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不飽和浸透に伴う栄養塩の十壌吸着特仲に関する研究  

表  2 各試験法による単位試験砂質量当たりのPO．－P吸着・脱着量（〟g／g）  
Tdble2 PO．－P adsorption／desorption amount for unit test sand due to  

severaltests（JLg／g）  

irlitialconcentration●（mg／1）  0．5  1．0   2．0   5．0  10   20  （unsaturatesystem〕 ・COl11mnteSt （1）calculationfrom materialbalance ・de叩10nte洩  151713 29 35 45 H  
4．9   7．9   9．5  11  17   20   

16   32   35  43   44   48  

（2）waterwashingmethod   
（3）IICl extraction  

method  
〔saturatesyste汀り   

●adsorption teSt in   
vibratori batch 

（4）batchtest  

（5）repeatedbatchtest  

1．5   3．1  5．8  13   19   28  

13  23  27  30   40   90  

、：concentrationinrainiallforunsaturatesystem  

月
 
 

200  ●00   000   800   1000  1200  1●00   

Tlm●（h011り   

図10 流出水のPO。一P濃度の時間変化  
Fig．10 RelationshipbetweentimeandPO4－Pconcentrationofstepagewater  
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図11脱着試験結果（水による洗い出し法）  
Fig．11Resultofdesorptiontest（bywaterwashingmethod）   

3．3 実験結果の比較検討   

降雨の土壌中の不飽和浸透に伴って生ずる物質の吸着特性のうち，その基本量ともいうべき平  

衡吸着量を知るための実験と結果について述べてきたが，標準的な一つの実験によってこれを解  

明することは困難で，既述のように五つの実験結果から当該研究目的に即する平衡吸着量を表2  

のようにまとめられることとなった。この表の値にもとづき相互の実験結果の比較を試みたい。   

まず，バッチ法と繰り返しバッチ法による吸着試験の結果を比較すると，両者は明らかに異なっ  

ており、常に一定濃度の溶液を供給することにより吸着量が増大すると考えられる。ただし溶液  

の濃度がある程度より濃くなれば，バッチ法によっても繰り返しバッチ法によっても結果に差が  

なくなるのではないかということも考えられる。   

浸透吸着実験では流入・流出量の収支計算から一応その時点のPO．－P吸着量が求められる  

が，この量を確認する意味で試験砂の吸着量を脱着実験によって求めようとしたものである。脱  

着実験が適正ならば吸着量確認実験てして有意義であるが，既述の通り二つの方法で浸透吸着実  

験によって吸着させたPO．－Pを脱着したのは，PO．－Pについては，その吸着機構が解明されて  

きないことと，吸着したリンの抽出方法も明らかにされていないことなどのためである。なお，  

浸透吸着実験を行う以前に，試験砂にリンが吸着していることが考えられるので，比較試料とし  

て，実験に用いなかった試験砂を凍結乾燥し，両方法で脱着量を測定した。この結果水による洗  

い出し法による脱着は認められなかったが，塩酸抽出法では試験砂1g当たり53〝gのPO。一P  

の脱着が認められた。表2に示す塩酸抽出法の結果は，この値を用いて補正した脱着量，すなわ  

ち浸透吸着過程における吸着量の推定値である。  
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不飽和浸透に伴う栄養塩の土壌吸着持性に関する研究  

以上の二つの吸着試験，すなわち振とう吸着試験と浸透吸着実験で求められた計五つの吸着量  

の結果である表2を図化すれば図12が得られる。  
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図12 各試験法による単位試験砂質量当たりのPO．－P吸着・脱着量  

Fig．12 PO．LPadsorption／desorptionamountforunittestsandduetoseveral  

testS   

この図より塩酸抽出法における脱着試験結果とPO。－Pの流入・流出収支による計算結果とか  

ら求めた吸着量は比較的一致しているにもかかわらず，水による洗い出し法による脱着試験結果  

から求めた吸着量はかなりかけ離れていること，及び繰り返しバッチ法による吸着量と，塩酸抽  

出法による脱着試験から求めた吸着畳，PO一一Pの流入・流出の収支計算による吸着量の三者の関  

係は非常によく似ており，これらには有意差が認められないことがわかる。   

吸着には物理的作用によるものと化学的作用によるものとがあり，水による洗い出し法による  

脱着試験ではこのうち化学的吸着作用による分はほとんど溶出させることができず．主に物理的  

作用による吸着量を示しているのではないかと考えられる。これに対し塩酸抽出法による脱着試  

験では化学的吸着作用をも解放してPO▲一Pを溶出させた分があるとみられる。そこでこの法を  

含め比較的結果が一致した三者の場合は，本実験に用いた試験砂についていえば，飽和状態であっ  

ても不飽和状態であっても，可能吸着量は異ならず，この可能吸着量は潜滴の濃度に依存してい  

ることを示唆していると考えられる。   
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4．まとめ   

土壌コラムを用いた浸透吸着実験を行った結果，本実験に用いた砂に関する限り，PO4－Pの不  

飽和浸透に伴う可能吸着量は，飽和状態の吸着試験のそれと一致するという結果が得られた。し  

かし，PO√－Pの吸着量の測定法は，若干の問題を含んでおり，今後の検討に待つ所が少なくな  

い。   

また，吸着現象の把握には，可能吸着量のみならず，吸着進行過程における時間軌 あるいは  

空間的な吸着量の分布を明らかにすることは欠くことができない。これも今後の課題となるであ  

ろう。   

この研究では土壌一地下水系の汚染過掛こ閲し，富栄養化関連の栄養塩物質としてPO4－Pを  

対象としたものである。しかし，通常の農業活動に伴うリンの流出は表面流出として湖沼や海域  

への排出はあり得ても，土壌浸透過程では，そのほとんどが土壌粒子に吸着されるとみられる。  

事実，関東ロームでは，リンの吸収係数は大きく，地下水への排出はみかけない場合が多い。従っ  

てリンを吸着物質のトレーサーとして実験することは実際問題として無意味であると考えられな  

くもない。しかし，吸着物質はリンに限らず，有害な汚鱒物質にも多い。そして，それらの物質  

や被吸着体によって吸着能は種々に変るものである。この観点から土壌中の浸透過程において必  

ずしも栄着塩に限らず吸着性物質の挙動を一般的に論議し得るモデルを確立する必要があったわ  

けである。この研究はその端緒であり，現象のモデル化には今後さらに基礎的な実験の標み重ね  

が必要と思われる。  
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底質中の物質の流れによる溶出に関する基礎的研究（第2報）  

村岡浩爾1・平田健正l  

StudyonElutioItOfDissoIvedMatterfrom   

PorousBedtoStreamWater，PartIl  

KohjiMURAOKAlandTatemasaHIRATAl  

Abstra（：t  

Laboratory experiments have been made to investigate the mechanism of 

pouutantelutionfromtheriverbed，by uslnganendlessciTCularflumeinwhicha  

Currentisgeneratedbythewindshearstressinthewindtunnel．Theendlesscircular  

flumeisoneoftheavailabletooIstoexcludemanyexperimentaldifficulties．Inthe  

testings，thebedmaterialsconsistoftheuniformlygrainedglassbeads，andsalinity  

andmethylene・bluedyewereadoptedastheelutiontracerinitiallycontainedinthe  

poreoftheglassbeads（lowerlayer），  

Time variation of the concentration inthe stream五ater（upperlayer）is  

qualitativelymentionedinPartl．Inthispaper，Weintendtoclarifytheinfluenceofthe  

meanvelocLtyintheupperlayerandthedensitydifferenceoffluidsinupperandlower  

layerupontheelutionmechanism，Ortheelutionrateatthebedsurface．Aphysical  

modelwi11beproposediIICOnneCtionwiththeinformationsbaseduponexperimental  

andtheoreticalconsequences．Mainresultsobtainedinthispaperaresummarizedas  

followingconclusion5；   

1）Elutionratefromtheporousbediseasilyformularizedandcoincideswithone  

deducedfromthediffusiontheorybyconsideringtheinitialconcentrationintheupper  

layer．Therefore，theelutionmechanismcouldbeguessedtobeinthesamemanneras  

tbediffusionproce鵠．  

2）Elutionrateincreaseswiththemeanvelocityincreaseandthedensitydifference  

decrease，SOtherdtecouldbeexpressedasthefunctionofdensimetricFroudenumber．  

Thisresultmaysuggestthepossibilityoftheapplicationofthedensitycurrenttheory  

totheelutionphenomenon．  

1．はじめに  

底質中の物質の水域への溶出は，自然界における物質循環の一翼を担っており，その流出形態  

1．国立公害研究所 水質土壌環項部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   

WaterandSoilEnvironmentDivision，TheNationallnstituteforEnvironrnentalStudies・Yatabe－   

machi，Tsukuba，Ibaraki305．Japan．  
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は①移流成分がなく分子拡散が卓越する形態，②溶出現象を経て流水に参加する形鼠③底質の  

洗掘や浮上とともに混合・拡散する形態，に大別される。この内，著者らは現実的な汚濁河川を  

対象に，かつ，基本的な溶出機構を探るという視点から，②の形態について実験的に研究を進  

めている。実験装置・方法等は前報1）（第1報と呼ぷ）に詳しく，結果のみ要約すると次のようで  

ある。  

1）底質に砂（平均粒径1．25mm）を用い，塩分濃度を溶出トレーサとする実験で，次式で記述  

される溶出機構が見いだされた。  

（1）  C／C。＝β・Jm   

ここに，Cは実験開始後時刻Jにおける流水（上層）中の平均塩分濃度，C。は底質（下層）中の塩  

分渦度で，8と桝は定数である。   

2）他方，拡散理論を適用すれば  

（2）  C／G＝∂・′l／2   

の関係が導かれ，（1）式中のペヰ数∽は一義的に椚＝1／2と決定される。   

このように，溶出機構は（1）式で表現されるが，係数α及びベキ数偶の水理学的特性を明らかに  

し，（2）式との関連性を検討するのが本研究の主目的である。α値とタ〝値には①上層の流況，②上  

層と下層中の流体の密度差，③底質の土質特性，等が関係していると予想されるが，本研究では  

主として①と②の溶出現象に及ぼす影響を調べるため，以下の2種類の実験を行った。  

1）Type一Ⅰ：塩分を溶出トレーサとする実験   

上・下層の密度差の影響を調べるため，保存物質で，吸着性のない塩分をトレーサとし，下層  

中の塩分濃度を種々変化させて実験する。この実験では上層の流況をほぼ同一に保つよう風速を  

一定としている。   

2）Type－11：染料（メナレンブルー）を溶出トレーサとする実験   

密度差を伴う流れでは，その比較検討を行う上で，密度差のない等密度の実験結果が基本とな  

る。そのためには，密度変化の生じない溶出トレーサによる実験が必要となり，本研究ではメチ  

レンブルーを溶出トレーサとして採用した。この実験では上層の流水速度の効果を調べるため，  

2種類の風速を用いる。   

2．実験装撃と方法   

2．1 実験装置   

実験水路は直径3m，水路幅0．2m，高さ0■5mの円形循環水路である。水路上部は風洞となっ  

ており，風洞の一部に設置したフアンにより送風し，水路部に風に起因する循環流を生起させる。  

これらの様子は第1報1）に詳しく記述されている。この水路動こ底質を5cmの層厚で敷きつめ，  
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底質中の物質の流れによる溶出   

流水部の水深を8cmとして実験を行った。本実験では均質な底質を得るため平均粒径0．6mm  

（最大粒径1mm，最小粒径0．3mm）のガラスビーズを用いている。   

2／2 実験方法  

1）Type－Ⅰの実験   

前述したように，密度差の溶出現象に及ぼす影響を調べるため，ファンの回転数を2400rpm（風  

速にして約4．7m／s）と一定にし，4種類の塩分濃度を用いて実験を行った。   

まず，所定の塩分濃度の塩水を底質中に十分浸透させ，ついで下層を乱さないように徐々に淡  

水を水路内に供給する。この時，初期塩分濃度分布として理想的な階段状の濃度分布に近づける  

ため，水路長て方向に2m間隔でサイフォンを設け底質表面に湛水した塩水を排除する。このよ  

うにして所定の水深（8cm）まで湛水する。   

測定項目は風速，上層の流速と電気電導度の経時変化である。風速は簡易熱線風速計で測定す  

る。流速については用いた水路が円形であり．2次流の発生は避けられず，そのため超音波流速  

計で流れ方向と水路幅方向の2成分計測し，平均流速を算定した。流速の測定は水路中心、線上と  

し，同流速計を上下させて定常流の流速分布を測定する。また，循環水路内での混合は速やかで  

あり，塩分濃度の経時変化は上層中の1点で代表し得ることが既に第1報で確認されている。本  

実験では河床上5cmの地点で電気電導度を検出し，あらかじめ求めておいた検定曲線から塩分  

濃度に変換して解析を行った。   

2）TypeLIIの実験   

溶出トレーサとしてメナレンブルーを用いる以外はすべてTypeLIと同様である。上層の濃  

度はレーザ濃度計によった。この装置は光源としてRe－Neガスレーザ，受光部としてセレンセ  

ル（太陽電池）からなり，染料濃度を電圧に変換して計測するものである。レーザビームは水路  

外から水路に直角に水平に入射し，この光束をセレンセルで受ける。従って，上層の水路幅方向  

の平均濃度を測定することになる。図1は測定地点で求めた濃度（ppm）－出力（mV）の検定曲  

線であり，染料濃度が1ppmまでは両者に良好な線形関係が認められる。この線形領域と底質か  

らの溶出速度を考慮して，底質中の濃度を9ppm程度とした。また，濃度の測定位置はType－Ⅰ  

と同様河床面から5cmの位置であり，実験ケースはファンの回転数が2400rpmと1600rpmの  

2種類である。   

染料をトレーサとする場合．留意しなければいけないことは底質の吸着性と染料自体の脱色性  

である。前者については当初予想された以上にガラスビーズの吸着性が強く．そのため100ppm  

のメテレンブルー溶液で2回洗浄した後実験に用いた。その結果，実験時間（4時間）では染料  

濃度の減少を3％にまで抑えることができ，実験精度に問題ないものと判断した。後都子ついて  

は24時間放置しても有意な染料濃度の低下は観測されず，脱色性は無視して差し支えないことが  
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図 1レーザ濃度計の検定曲線  
Fig，1Calibrationcurvebetweendyeconcentrationandout・putVOltage  

分かった。   

実験諸量を表1に示す。表中  

rpm：フアンの回転数，   

ガ；水深，  

Ⅴ：風速  

〃：平均流速  

G：底質中の濃度で，Type－Ⅰの場合（％），Type－ⅠⅠの場合（ppm）   

Time：実験時間，  ∫：二（伸一A）ノA，βユと食は上・下層の流体密度  

α，椚：（1）式中の定数  

である。  

表  1水理諸星  
TablelHydraulicconditions   

l′  什  〃  G   モ Time  〃  
Type  Ca月e  rpm  o  I〉‡  

m／s  Cm  

6．35  2．91 2．18  270  6．08  0，51  

2  6．25  2．52 1．89  240  11，1 0，47  

ロ   2，400  4．7  8  
5．96 1．10  0．83  330  13．5  0．47   

6．24  8．81  
0   

270  22．0  0．52  
5  2，400  4．7  8                 6  1．600  3．3  3．16 9．18  300  9．73  0．50  



底質中の物質の流れによる溶出  

3．実験結果と考察   

3．1流水中の濃度特性と溶出機構   

上層の濃度Cの経時変化を第1報に倣って比濃度C／Gの形で整理したのが図2である。図中  

の資料はType一ⅠとTypeLIIについてそれぞれ1ケースずつ示している。  

102  〔min）  103  

t   

図 2 流水中の比濃度の経時変化  

Fig．2 Timevariationofnormalizedconcentrationinstreamwater   

まず，Type－Ⅰについて考察する。   

同園より′＞10分とJ＜10分では塩分濃度の増加率が大きく異なり（図中矢印で示す），水質の  

混合形態が変化していることがうかがえる。この傾向は前報の結果ヒも一致する。その理由ヒし  

て，①fが小さい晩初期に存在した水中の塩分濃度が底質からの溶出量を上回ること，②フアン  

の回転開始から流れが定常状態に至るまでに溶出機構が一様な法則に従わないこと，等が挙げら  

れよう。特に，濃度変化が両対数紙上にプロットされており，実験初期（J＜10分）の濃度の影響  

を除去する必要がある。そこで，本研究では新たに時刻㌻と濃度eを次式のように定義する。  

巨トム，e＝C－Cl  （3）  

土こに，f．は濃度の増加率が大きく変化する時間（図中，Case－2の場合はf．＝10分ヒなる），Cl  

は時刻ちにおける上層の濃度Cである。つまり，時刻ムを実験開始時間と見なし，その時の上層  

濃度eをe＝0としたことになる。もちろん，f＜ちの時間帯にも底質からの塩分濃度の溶出は  

始っているが，全実験時間が4時間にもなることから，実験結果に及ぼす影響は小さいものと判  

断した。   

他瓦Type－11についてほ濃度の経時変化に大きな折れ曲がりは存在しない。このケースは等  

一79－   



村岡浩爾・平田健正   

密度の実験であり，密度成層は形成されず，初期濃度の混合も極めて速やかであることが予測さ  

れる。そこで，（3）式のGには実験開始後1分間の濃度の平均値を用い，ち＝0として実験資料の  

修正を行うことにする。   

以上のようにして描かれた濃度の経時変化が図3であり，両対数紙上で比濃度e／Gは時間i  

に対して線形に増加するのが理解される。同園厄は眉小自責法により求めた直線も載せているが，  

（1）式中の係数〃とベキ数桝は  

Case－2の場合 〃＝11．1×10‾▲，桝＝0．47  

Case－5の場合 α＝22．0×10▼4，∽＝0．52   

となる。TypepIIの実験については当初から予想されたことであるが，Type－Ⅰの実験結果もベ  

キ数∽はほぽ1／2となっている。この∽＝1／2は拡散理論から導かれるそれと一致し，底質から  

の物質の溶出機構は拡散過程に従っていると結論される。溶出現象が（2）式で定式化できることは，  

解析を進める上で，また環地泥に対処するためにも好都合である。  

182 （用iJ）） 103  

モ   

図 3 流水中の比濃度の経時変化  
Fig．3 Timevariationofmodifiedconcen亡rationinstreamwater  

3．2 溶出速度  

ここでは，平均流速と密度差の溶出速度に及ぼす影響について考案する。  

底質からの溶出速度払（cm／s）は連続式から  

＝ 」＿．越  
pG （ブJ  

（4）   【ん  

となる。前節で得られた結果  
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αG＝α・Jl′2   

を（4）式に代入すると，結局   

抗＝α肝1′2  

（5）  

（6）  

を得る。溶出速度は時間の関数となるが，（6）式の右辺で係数α以外はすぺて定数であり，溶出速  

度を決定するにはα値を評価すればよいことになる。  

1）上層流速の効果   

図4はType－ⅠⅠについて比濃度の経時変化を整理したものである。この2ケースは密度差が  

なく，上層の平均流速Uが，CaseL5でU＝6．24cm／s，CaseL6でU＝3．16cm／sと異な  

る。上層が流動することにより，下層中にも流れが励起されるが，この速度はひに比して十分小  

さくここでは考慮しないことにする。同図から，平均流速が約2倍になると，溶出速度が2．3倍  

（Caseu5とCase－6のa値の比）にもなることがわかる。  

102 （min）   1D3  

t   

図 4 流速の溶出速度に及ぼす影響  

Fig■ 41nfluenceofmeanvelocityuponelutionrate   

2）密度差の効果   

Type－Ⅰの比濃度を整理すると図5のようである。a値とm偵は表1に記す。これら一連の実  

験ではぴはほぼ等しく，各資料におけるα値の差異が密度差の溶出速度に及ぼす影響を表すこと  

になる。なお，比較のために等密度のCase－5の資料も併せて載せている。これによると等密度  

の場合にβ値は最大となり，密度差が増加するた伴いα値は減少する傾向にある。後述するよう  

に，内部フルード敷石は省＜1．0の範囲にあり，河床近傍に形成された密度成層により水質混合  
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川2 （mln）  川3  

t   

図 5 密度差の溶出速度に及ぼす影響  
Fig・5Influenceofdensitydifferenceuponelutionrate  

が抑制された結果と推察される。   

次に，各実験におけるα値を等密度（Case－5）のα値（喝とする）で除して，相対密度差£  

に対して示せぽ，図6の通りである。eの増加とともにα／偽は指数的に減少し，上記の結果が再  

認識される。  

図 6 密度差と溶出速度の関係  
Fig・6 ReJatjonshipbetweendensjtydifferenceande】utiorlrate   

密度差を伴う流れを代表する無次元水理屋として，内部フルード数とレイノルズ数が挙げられ  

る。この内，水深は全ケース同じであり，また，平均流速もほぼ等しいことから，レイノルズ数  

の効果は現れない。内部フルード数尺は次式で定義される。  
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Fi＝  （7）  

ここに，タは重力加速度である。〃／偽と尺の関係を調べたのが図7である。資料数は少ないが，  

α／偽は汽とともに増加し，ダーの関数ヒして評価できそうだ。もとより，実験での成層状態は，底  

質がガラスビーズであり，成層密度流の混合理論がそのまま成立するものではないが，密度流理  

論のアナロジーの可能性が示唆される。  

0  0，5  1．O  

Fl   

図 7 内部フルード数と溶出速度の関係  
Fig，7 RelationshipbetweendensimetricFroudenumberandelutionrate   

α値について，厳密に言えば，底質の特性も関与しており，ひいては底質中の流れまでも考慮す  

る必要があろう。さらに，これらすべてのパラメータを加味した上でα値を評価するには膨大な  

実験資料が要求される。しかしながら，実用的と言う側面に限って言えば，本論文で進めた平均  

量的取扱いで十分であろうし，むしろ今後，現実問題に対処する意味からも，差し当り急務とさ  

れる現地泥を用いた実験・解析が肝要と考えられる。   

4．結 語   

底泥からの汚染物質の溶出現象を解明 

ルーを用いた溶出実験を行った。本研究は極めて単純化された実験条件下での基礎研究であり，  

直ちに現実問題に適用できるものではないが，溶出問題に対して一応の方向付けがなされたと考  

えられる。本研究で得られた知見は以下のようにまとめられる。  

1）溶出現象に伴う流水中の濃度変化は（1）式で定式化され，式中の係数〟及びぺキ数肌を実験  

的に決定することができた。  

2）ぺキ数別について，初期濃度の影響を除去することにより，桝＝1／2となることが判明し  

た。この値は拡散理論から導かれる値ヒー致し，底質からの物質の溶出機構は拡散過程に従うヒ  
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結論される。  

3）係数αについて，上層の平均流速が増加する乱 また上下層の密度差が減少する程，大きく  

なることが認められた。すなわち，溶出速度は，密度流理論のアナロジーてしてとらえ得ること  

が示唆された。  

4）係数αを普遍関数表示するには膨大な実験資料が必要とされる。従って，今後，当該水域の  

現地泥を用いた溶出実験を行い，個々の底質の溶出特性を把捉することが望まれる。  
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水界における底泥の挙動に関する研究  

村岡浩爾1・大坪国順1  

StudiesonBehaviorofCohesiveBedMaterialsinHydrosphere  

KohjiMURAOKAlandKuninoriOTSUBOl  

Abstra（：t   

Upflungphenomeponofcohesivebedmaterials，Whichhasdepositedonthebedof  

pollutedriversandeutrophiclakes，isoneofthemutualtransportationalmechanisms  
DIvariDlユSmatterSbetweenhydrosdhereandsoilsphere．   

This phenomenon yields twolarge problemsin hydro－SOilsphere，Oneis  

transportation anddiffusion ofbedmaterialsthemselvesand the otheris supply of  

nutrientsandpollutantmatterstohydrosphere．   

lnthisstudy，forthefirststepoEtheelucidationofmechanismofcohesivebed  

materialtranspoTtation，the relationship between criticalsheaT Stre弘and phisical  

PrOpertiesofcohesivebed materialsareinvestigatedexperimenta11y．Theresultsof  

thisexperimentalstudyaresummarizedasfollows．  

il）Cohesivel）edmaterialsaredividedinto twogroupsaccordingto thefollowing  

properties，Sedimentation，flowcurve，StateOfbedformandrelationshipsbetween  

Criticalshear stress and coefficient of viscosity．The first group consist＄Of  

kaoliniteitself，kaolinitecontainingorganicmatter，mOntmOrillonite，andnatural  

muds．The second consists ofbentoniteitself and bentonite containlng Organic  

matteT．  

（2）Forthecohesivebedmaterialtransport，tWOCriticalconditionsaredifined，the   

limitofcohesivesoilparticle’smovementandthelimit ofbeddestruction．Each  

critical shear stress for these two critical conditions is clearly related to the 

COefficientofviscosityforeachgroupofcohesivematerials．   

1．まえがき   

河川流の運搬作用によって河床，湖底，海底に堆積した物質は，総称して底質と呼ばれている。  

特に，湖沼や湖沼に流入する河川の河口部，河川の下流域とそれが流入する沿岸海域では，底泥  

と慣称される泥状の底質の堆積がみられることが多い。底泥は流域で自然に存在する種々の物質  

1．国立公害研究所 水質土壌項墳部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   

WaterandsoilEnviTOnmentDIVision．TheNationallnstituteioTEnvironmentalSt一ユdies・Yatabe・   

manchi，Tsukaba，Ibaraki305Japan．  
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で構成されるはか，農業酒乱都市活動など人間の社会活動によって人為的に発生した物質の一  

部も含まれている。特に，広く水環境の汚染につながる水質汚濁関連物質を含む底泥は，底質圏  

として静的な状態で存在しているわけでなく，底質圏とその上部の水圏との間で，物理的・化学  

的な作用で物質の移動があり，そのことによる新たな水質の汚濁形態が生ずる結果となる。   

本特別研究で扱う研究課題の一つに，有機化合物を含む底質が水質に及ぼす影響の解明がある  

が，いったん，自然界に放出された有機化合物が底泥に含まれる場合には，前述の通り，底質圏  

と水圏での物質移動により，水質汚濁に及ぼす影響はかなり直接的と考えられ，この水質汚濁を  

定量的に評価することは困難であっても，その汚濁過程の特性を解析することは極めて重要と考  

える。   

一般に，底泥中の物質が水域に移動する形態は二つ考えられる。一つは溶出型と呼び，底泥粒  

子そのものの移動はなく，底泥の間隙中の，化学的・生物的作用と上部の水流特性によって，主と  

して拡散現象として物質が底質圏から水圏へ放出するもので，これを水理学的な観点から研究し  

た成果は別に報告されている1）2）。他の一つは巻き上げ型もしくは飛び出し型と呼び，上部の水流  

の水理現象が起動力となり，底泥そのものが巻き上げられ，それに伴って底泥中の物質が水圏に  

放出される。本報告は後者を扱ったもので，底泥の物性と限界掃流力との関係を検討した結果を  

要約したものである。特にひずみ速度の小さい領域における底泥の粘度と限界掃流力の間に，一  

定の関係が認められることを明らかにした3ト7）。   

2．実験の内容及び条件   

本研究に関する実験は，底泥の物理的性質（以下，物性と呼ぷ）を求める実験と底泥の限界掃  

流力を求めるための流送実験に大別される。   

底泥の物性は，含水比により変化するものとそうでないものがある。表1に，底泥として用い  

た試料の種類と，含水比により変化しない代表的な物性量を示す。表1において，カオリン以下  

モンモリロナイトまでの7種類の試料もモデル底泥という意味で底泥と呼ぶことにする。ここで，  

砿。：底泥の中央粒径，ゐ：底泥の平均粒径，屯：底泥の粒度分布の標準偏差，J：底泥の真密  

度，V．S．S．：灼熱減量比，P．L．：塑性限界，L．L．：液性限界である。含水比により変化する物性童と  

しては流動特性（粘嵐降伏値）に注目した。実験に用いた粘度計はひずみ速度が任意の速度で  

連続可変の二重円筒式回転粘度計（回転数プログラマー付ロトビスコRV12）である。回転粘度  

計の長所は操作が容易で試料が少量ですむことである。この粘度計によってはじめてひずみ速度  

の小さな範囲の流動曲線が精度よく求められるようになった。本実験における流動曲線の結果は，  

内簡の回転数の変化を図1のように操作した場合のものである。また流動曲線はヒステリシスを  

描くので，解析にあたってはひずみ速度が上昇する場合の流動曲線を用いた。   

底泥の限界掃流力を求める実験には，長方形断面の透明アクリル製の管水路を用いた。水路の  

寸法や実験方法・手順については本特研中間報告2）に詳しい。  
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表  1底泥の種類とその物質量  
TablelSoilpropertiesbyphysicaltestsofcohesivesoilsandmud岳usedfor  

experimant  

Mud   d5。（〟m）  d¶（〝m）   屯   d■   Ⅴ．S．S   P．L．   L．L．   

Kaolin   5．5   6．5   4．7   2．60  38，5  51．1   

Kaolin＋Starich   5．0   7．1   6．4   2．48  27．9  42．3   

Kaolin＋Agar   22．0  41，0  47．0   2，48  49，8  225．0   

Bentnite   10．0  16．4   16．8   2．4S  33．0  186．5   

Bentnite＋Starch  11．0  16．5   16．3   2．48  21．7  162，5   

Bentnite＋Agar   27．5  40．0  45．0   2．48  34．7  250．3   

Montmorillonite   0．8   2．1   2．2   2．6D  ．45．3  354．0   

Kasumi Mud A 11．0  20．7  21．3   2．42  17．12  70．7  212．5   

Kasumi Mud B 17．5  27．2   24．5   2．61  11，48  44．2  102，8   

KasumiSediment  24．9  27．7   18，8   2．28  19．00  77．7  324．9   

YunokoMud   4．0  16．5  30．1   2．98  15．01  96．4  347．0   

Inba North Mud 9，5  15．4   14．5   2．51  10．64  69．0  206．0   

TeganumaMud  17．5  26．6  22．5   2．39  14．23  82．7  253．1   

UshikunumaMud  11．5  17．3   13．1   2．36  16．41  84．0  208．8   

HinumaMud   7．5   11，8   11．3   2．52  12．71  64．9  239．6   

図 1粘度計の内簡の回転数の時間変化曲線  
Fig．1Time－Variation curve oithe rotary number of viscometer’sinner  

Cylinder   

3．実験結果  

1）底泥のグループ分け   

底泥の物性と限界掃流力の特性を調べた結果，底泥は静置状態，流動曲線の特徴流速形態，  

限界掃流力と粘度の関係によって二つのグループに分類される。一うはカオリン主成分粘土，モ  

ンモリロナイト，現地泥のグループでこれを第一グループとする。他のグループはベントナイト  
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表  2 二つの底泥グループの特徴  

Table 2 Characteristics for two mud groups  

第一グループ   第ニグ／レープ  

〔 
ン粘土，モンモリロ 
， ）  （ベントナイト主成分粘土）   

静置状態   ・明確な界面が現れる   ・明確な界面は現れず懸濁状態のまま   
（沈降特性）   ・界面の高さは時間の経過とともに低   で存在する  

下する   ・一部の粒子は沈澱し，その堆積速度  

・界面より上部に上粒層が現れる   は非常に小さい。   

流動曲線の特徴   ・降伏値が存在する   ・降伏憎が存在しない  
・流動曲線は急激に折れ曲る。   ・流動曲線は滑らかな曲線  
（図2の流動曲線の模式図の（a）参照）  ・ひずみ速度とせん断応力の関係はペ  

キ法則が成立する  
（図2の流動曲線の模式図の（b）参照）   

流送形態   ・最初，表層が厚さ0．5～1mm程度の  ・最机 もや状の縦縞とその間にうろ  
片鱗状にはがれる。   こ状縞模様が現れる。  

・底泥の含水比によって，破壊に到る  ・河床が破壊する場合には，その前に  

過程が異な為   wavybedが形成される  
・Wabybedが形成された場合には，そ  ・WaVybedが下流へゆるやかに移動  

れが移動することはなく，trDug】】部  1 しcrest部が押し渡されて破壊する  

に亀裂が生じその部分から破壊する。  ・河床に亀裂が生じることはない  
・河床に亀裂が生じるのが特徴で，含  

水此が小さいほど亀裂は大きいが発  
生箇所は少ない。   

限界掃流力と粘度との  流送限界．破壊限界とも，底泥のグループ別に一定の関係が認められる。（図5参   

関係   照）   

主成分粘土で第ニグループと名付ける。表2は上記の四つの項［引こついて各グループの特徴を要  

約したものである。   

2）底泥の流動特性   

流体におけるひずみ速度γとひずみ応力7の関係を示す曲線を流動曲線といい，その特性を流  

動特性という。一般に，底泥や粘土懸濁体は高濃度においては非ニュートン流体の流動特性を示  

し，降伏値をもつものもある。非ニュートン流体の流動曲線を求めるためには，ひずみ速度を連  

続的に変化させる必要がある。従って粘度計ではγと了の関係は離散的なものしか求まらずγ  
の小さな領域の精度が悪かった。著者らは，γが連続可変の回転式粘度計を用いることによってγ  

が0付近の小さな領域まで精度よく流動曲線を求めることができた。図2は今回の実験に用いら  

れた底泥に対する二つの典型的な流動曲線を模式的に示したものである。（a）は第一グループの底  

泥に共通するもので，（b）は第ニグループの底泥に共通するものである。各グループの流動曲線の  

特徴は表2に要約した。図3は図2で定義された粘度れと含水比甜との関係を示したものであ   
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図 2 底泥の流動曲線の模式図  
Fig．2 Typicalflowcurvesofcohesivesoilsandmuds  

図 3 底泥の粘度（れ）と含水比（抑）の関係  
Fig■3 Relationshipsbetweenthecoefficientofviscosityand watercontent  

for muds  

る。各底泥とも，含水比の増加に伴い粘度ワ．が減少する。同一含水比に対する粘度は底泥より異  

なり，含水比の増加に伴う粘度の減少の度合も底泥により異なる。   

3）底泥の限界掃流力   

底泥の限界掃流力を求めるための流送実験の結果，底泥の限界状態として，底泥が流送し始め  

る流送限界（Limitofsoilparticle’smovement）と河床面が破壊し始める破壊限界（Limitof  

beddestruCtion）の二つを定義した。破墳が生じると瞬時に多量の底泥が流送される。図4は各  

底泥の流送限界時と破壊限界時の限界掃流力ち．，ち2と含水比の関係である。各底泥とも両限界の  

ちは含水比の増加に伴い減少する。全般的な傾向として，含水比が増加するとち1とち2の値は近づ  

いてくる。両限界とも，ちと紺との関係には二つの底泥のグループによる遠いは現れていない。  

底泥の違いにより，同一含水比でも両限界のちの傾が異なる点，また，含水比の増加に伴うちの  

減少の度合が異なる点より，含水比によってちの値を一義的に規定することはできないと考えら  
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図 4 底泥の限界掃流力と含水比の関係  
Fig．4 ReJationshipsbetweenthecrjtjcaJshearstressandwatercontentfor  

muds  

れる。   

4．底泥の粘度と限界掃流力の関係  

図5は，各底泥の流送限界時と破壊限界時の限界掃流力屯1，罷zと粘度仇の関係である。両限界  

とも，二つの底泥グループごとに一定の関係が認められる。  

〔流送限界〕 ち．＝Aポ   

〔破壊限界〕ち2＝勒ヂ   

ここで，A，α，β，βは定数である0式（1），式（2）の適用範囲と各比例定数を表3に示す。底泥  

の限界掃流力は，実験的には式①，式（2）で評価できるものと考える。   

目視や濃度変化等によって流速限界を判断する基準は主観的であることは免れないが，今回の  

実験においては，検討の結果，飛び出し豊島の微少な‾定借  

13I  鳥＝COnSt．（≒3．0×10r5g／cm2s）   

で限界と判定していたことが明らかとなった。このように・底泥の流送限界を考案するにあたっ  

ては，底泥の運動方程式に基づいて初期移動機構を検討する必要がある0しかし，ここでは静的  
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図 5 底泥の限界掃流力と粘度との関係  
Fig・5 Relationshipsbetweenthecriticalshearstressandthecoefficientof  

Viscosityformuds  

な釣り合いだけで初期移動を考察することにする。第一底泥グループの破壊限界は，この方法で  

実験結果を定性的に説明できる0この場合，破壊限界は，流体力と抵抗力の釣り合った状態で定  

義される。  

ち2＝rcp＋γ；ぶ  （4）   
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表  3 各式の適用範囲と比例定数  
Tabユe 3 Adaptableviscosityandvaluesofconstantsinequations（1）and（2）  

ThefirstMudgroup  The駈COndMudgroup   

adaptabIeranges  0．5くれ＜40poI記   1＜布く200poi5e  

7cl  A   0．90   0．4  

α   0．59   0．32   

adaptableranges  0．5くTl＜20poISe   1＜丁．く200poise  

t｛2  β   1．3   0，67  

β   0．85   0．46   

7｛1：Thelimitofmudparticle’smovement（dyve／cd）  

T＝2：Thelimitofbeddestruction（dyve／d）  

ここで，布9重力による抵抗力であり．ァ；gは移動粒子周辺の降伏値である。抵抗力としてはほかに  

粘着力も考えられるが粘着力は一應如こ運動に伴う力として物質の粘度机との関係で評価される  

ことが多いのでここでは考えない。   

ち9は次式で与えられる。  

ち。＝々1（伽－p）g名  （5）   

ここで，烏】：比例定数，伽：代表粒子の密度，p：水の密度，タ：重力カ口達度，あ：代表粒径であ  

る。（爪一β）g島の値は伽＝1．2g／cml鳴＝38J」mとすると0．74dyne／cm2となり，射ま0．1～0．28  

と考えられるので，ち1＞1dyIleノcm2ではちクは無視できる。   

一方，丁；8と底泥内部の降伏値ち．との間には，  

（6）  r；β＝あちl（毎≦1）   

の関係が想起される。島≦1となる理由としては次のことが考えられる。ち1の測定の場合，底泥  

はせん断方向以外には移動できず，作用する力は場所的に均一で∴変動も少ない。またち‡は底泥  

の内部構造の平均的な降伏強さを示している。一方，ち2を求める実験においては，底泥はいくら  

か上向きに自由度を持つ。また作用力は必ずしもせん断応力ばかりではなく，さらに時間変動も  

ある。流送実験では構造の弱いところから破壊しやすいこと，底泥の表面の状態や移動床と固定  

床との接続部に応力が集中し破壊しやすくなることが考えられる。以上の理由により，毎≦1と  

なると考えられる。   

本来ならば，ち】，毎はち．との関係で整理すべきであるが，T，1は2dyne／cm2以下の結果がバラ  

ツキ，信頼性が劣る。それに対してヮ1は低粘度まで精度よく測定できる。また第二底泥グループ  

にはちlが存在しない。以上の理由で，ち”侮はク1との関係で整理した0図6はちlとれの関係で  
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ある。  

ち－＝亀71 鳩：定数）   

なる関係が認められる。実験式（2），（7炒ら第一グループの底泥の破壊限界は．  

ち2＝ん7芳   （α3≒1）  

（7）  

なる関係が推測される。これは式（6）の関係に一致する0すなわち，破壊限界に適用された静的釣  

り合いによる限界条件は，第一底泥グループの底泥の実験結果を説明できることがわかった。  

第ニグループの底泥においては・ち1が存在しないので，式（2）では侮を規定できない。これにつ  

いては，底泥粒子の運動方程式に基づいた初期移動機構を考える必要がある。これについては，  

別の機会に述べる。  
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図 6 底泥の降伏値と粘度との関係  
Fig・6 Relationshipsbetweentheyieldvalueandthecoefficientofviscosity  

for muds 

5．おわりに  

本研究は・底泥の物性と限界掃流力との関係を実験的に研究したものであり，得られた知見を  

以下にまとめる。  

①底泥は静置状態・流動曲線に特徴，流送形態，限界掃流力と粘度との関係において二つのグ  

ル‾プに分類される。その特徴を表2に示した。  

②底泥の限界掃流力として，流速限界と破壊限界の二つを定義し，両限界の屯は底泥のグルー  
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プごとに粘度との間に一定の関係が認められた。  

③現地泥は第一グループの底泥に属し，百然状箇では流遂に閲しで内部波的な符ク扱いは必要  

ないと考えられる。  
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Res．Rep．Na【1∴hst．Environ，StudJpn．．No．47，1983．  

21．  
主成分分析による汚泥成分の地下浸透過程の解析■  

久保井 徹1・袴田共之2・服部浩之1・藤井園博1  

ApplicationofPriJICipalComponentsAttatysistoLeaching  

ProcessofSludge・borneElements  

ToruKUBOIl，TomoyukiHAKAMATA2，HiroyukiHATTORIl  

andKunihiroFUJlll  

Abstract   
Alysimeterexperimentwascarriedouttostudytheeffectofsludgeapplication  

Tate，limingandplantingontheleachingprocessofsludge・borneelementsthrougha  
humicandosol．Tostmmarisetheprocess，aPrincipalcomponentsanalysIS，OneOfthe  
multivariateanalysis，WaSappliedtoacorrelationmatrixofelementconcentrationsin  
SOilsolutionsfromvariousdepthsoftheprofile．   

A plotting ofcorrelation coefficients between concentratioTIS Of elements and  
SCDreSC・nthelargesttwoprincipalcomponerltSindicatedacleardistinctionbetweenl）  
NO，LN，Ca．Mg，Cl，Na，KandCconcentrationsand2）pH．Theplottingalsoindicated  
thatchangesinconcentrationsofNH．LNandNO√－Nwereassc・Ciatedwithchanges  
ineitherl）or2）：Whenthesolutionsampleswerecollectedfromtheplowedlayer（10  
Cm）or from the subsoil（24，32and40cm），the changes were related tol）or2），  
respectively．Changesinscoresonthefirstprincipalcomponent，Whichindicatesthe  
Telativestateofpollution ofthesoilsolutionbyNO，LN，Ca，Mg，Cl，Na，K andC，  
Showedthatheavyapplicationtolimedandbaregroundespecially，pOllutedthesoil  
SOlution．ChangesinthesecondcomponentscoressuggestedthatthepH ofthesoil  
SOlutioninthesoilprofileoftheplotwithheavyapplicationbacomeacid．  

1．はじめに  

有機廃棄物の施用が土壌環境に与える影響のうち，各種無機成分の地下浸透は，それが土壌汚  
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染や地下水汚濁とも密接な関連をもつことから，最も重要なものの一つである。それ軌土壌，   

気候，作付体系や廃棄物の種類，施用量等を異にした条件下での地下浸透過程が数多く追跡され   

てきたト▲）。一方，これらの条件にあわせて数理モデルを構築する試みもなされている5）。しかしな   

がら，実際の土壌は物理的にも化学婚にむ不均一であり，理論式は必ずしも実験値と一致しな   

い6‾8）。現状では種々の場面における実験データを整理し，その特殊性と共通性を明らかにしてい   

くことが先決であろう。   

著者らむ，下水汚泥の土壌施用に伴う成分の地下浸透過程について，自然環境下及び環境制御  

下で穐々の試験研究を遂行中‾11）である。しかし，それぞれの試験結果は必ずしも一致していな   

い。その理由の一つは，土壌溶液中の成分組成が，微生物酒乱土壌の吸着やイオン交換等によっ   

て変化することにある。それ故，窒素等の特定成分だけを対象として浸透過程を追跡した場合，  

普遍的な解釈ができない場合もあり得る。一方，多くの処理区の多数の測定項目からなる，ぽう  

大なデータを同時に比較し，検討することは不可能に近い。そこで，前報9）では汚泥施用効果を中   

心に，各処理の要因効果を各測定項目ごとに解析を行ったが，浸透過程における成分相互の関係   

は未解明のままであった。これを解明することによって新たな知見を得るためには，多変量解析  

法を導入するのも1法であろう。しかしながら土層中の物質浸透過程にこの方法を適用した例は   

あまりない。   

本報告では，下水汚泥成分の地下浸透における各種成分の挙動を，多変量解析法の1種である  

・主成分分析法を用いて解析した結果について述べる。   

2．方 法   

2．1 実験条倖及び分析法   

自然光温室内（25’C，60％R．H：定）に設置した小型（75cm四方，深さ50cm）のラインメー  

ターに，黒ポク土壌を充てんし，下水汚泥の施用畳を3水準（表層10cmの風乾土に対し，汚泥  

の乾物を0，1，5％施用），表層土壌のpfIを2水準（5．6，7．0），植栽（コマツナ）の有無を組  

み合わせた12処理区を設けた（3×2×2，反復なしの要因実験）。潜水は過1回35．5mmの降雨  

相当量とした。磁管を地表から10，24，32及び40cmの位置に埋設し，それらの各層位から採取  

した土壌溶液の化学組成の変化を20遁にわたって追跡した。土壌溶液中のN札一N，NO2－N，  

NO3YN，PO▲，Clは自動比色法で，Na，K，Ca，Mgは原子吸光法で，pHはpHメーターで，  

また炭素含量（相対量）は254nmの吸光度12）で測定した。これらの試験設計や分析法の詳細は前  

報，）を参照されたい。   

2，2 データ解析法   

本実験で得た土壌溶液の試料数は384点一12処理区×4層位×8回一にのぽり，それぞれの試  

料について11成分の測定を行った。これらのデータを解析の対象とした。  
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主成分分析は多数にのぼる測定項目（変数）のデータを，それらの間の相互関係にもとづき，  

より少数の主成分に要約するための統計的手法であり，各主成分は元の各変数の重み付き線型結  

合となっている。第1主成分は，変数のすべての線型結合のうちで分散（情報）が最大となるよ  

うに選ばれ，第ヱ主成分ほ，第1主成分ヒ無相関な条件のもとで最も大きい分散を持つように決  

定される。以下同様にして変数の数までの主成分を決定することができる13）。   

測定項目のうち，PO．は大部分のデータが検出限界（0，1mg／1）以下であり，また予備的な主  

成分分析の結果も他の変数と独立した挙動を示したため，解析から除外した。NH．－Nと  

NO2－Nの頻度分布は極端に低濃度側に偏り，またわい虔とせん虔がきわめて大きいため，測定  

値を自然対数変換した。なお，この処理によっても，各変数とも正規性は保障されていないが，  

この点については磯を改めて検討することとした。この後で，pH，NH4－N，NOz－N，NO3－  

－N，Cl，Ca，Mg，Na，K，Cの10変数について相関係数行列を計算し，これをもとに主成分  

を導き出した。従って，各項目ごとの相対的な変化量について解析を行うことになる。   

基本総計量の計算と主成分分析は多変量解析プログラム「MAPJl■）を用いた。また各主成分に対  

する因子負荷量と，各データの主成分得点をグラフ化するための芳賀と橋本のプログラム15）を使  

用した。これらの計算は国立公書研究所の大型電子計算機（HITACML180）を用いて行った。   

3．結果と考察   

3．1 データの統計的特徴   

主成分分析に供した生のデータの特徴を正確に把握することは，解析結果を適確に解釈するた  

めに不可欠のことである。まず，土壌溶液中の各成分の分析値の，全試料に関する基本給計量（平  

均値，最大値，最小値，標準偏差，変動係数，わい度及びせん度）を表1に示した。測定した10  

項日の中では，pHの変動が最も小さかった（平均5．54，C．Ⅴ．17．4％）。その他の測定項日の変動  

はいずれも大きく（C．Ⅴ．で60％以上），特にNH．－N（同553％）とNO2－N（同錮9％）は，著  

しく大きかった。またわい度とせん度（正規分布の時，それぞれ0と3になる）の値は，どの測  

定項目とも正規分布から離れていることを示している。表2に各項目の層位別の平均値を示した。  

いずれの測定項目とも10cm層（汚泥施用層）の値が大きく，特にN札－NとNO2－Nは下層  

との差が著しく大きく，24cm以下の層でiま大多数が検出下限近くの．値であった。このような層  

位の遠いや，処理区と時期の相違による測定値の大きな変動が分布の非正規性をもたらしている  

と思われる。   

測定項目間の相関係数行列を表3に示した。pHとNO3－Nの相関係数は1％水準で有意であ  

り他のすべての組み合わせでは0．1％水準で有意となった。このうち0．8以上の相関係数をもつ  

ものはNO3－N：Ca，NO3－N：Mg，Cl：Na，K‥Na，Na：Ca，Na‥Mg，Na：C・Ca：Mg，  

Ca：Cの9対であった。このように各項目間の相関が著しく高くなった理由は，処理区，層であ  

位，及び時間の経過によって，土壌溶液中の各項目の測定値が連動して増減したことによるものる0  
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表 1土壌溶液中の元素濃度の基本統計量  
TablelFundamentalstaticsoftheelementcontentsofsoilsolutionsampled  

from vario us de■pt h o f soil pr o file  

Mean Max．  Min．  S．D． C．Ⅴ．（％） Skewness Curtosis  

7．48   4，80   0，96   17．4  －3．65  

5．21  0．001  6．77   553，  6．22  
0．∂32  209．  －0．59  

7，10   0．001  0．465   809．   11．7  
0．OJJ  446，  一仇ββ  
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0．057  
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53．2   395，  0，60   53．1  99．9  3．22  
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3．72  21．3   

2．45  10．5   
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65．7   560．  0．05   67．7  103  

18・0 糾▲5 0・2012－6  7＝  

。）  

CARBON  O．044  0．25   0，006  0．036   81、7  
（Abs．254  
nm）  

Italic figuresindicate the mean，S．D．，C．V．，Skewness and curtosis calculated from  
logarithmicallyconverteddata（＝logex）．  

表  2 各層位における土壌溶液中元素濃度の平均値  
Table2 MeanpHvaluesandtheelementcontentsinsoilsolutionsampled  

fromeachdepthofsoilprofileinlyslmeterS  

CAR80N  
（Abs．254   

nm）   
（））（）  

N札－N NO2－NNO，N CI K  
（ppb）（ppb）（ppm）（ppm）（ppm）  

DEPTH No，OF pH  
（cm）SAMPLES  

10  96   6．26   
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40  96   5．43  
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3．2 主成分分析結果の解釈   

下水汚泥等，有機廃棄物中の成分の地下浸透に関する研究は，NO3嶋N，Pなどの限られた元素  

に集中しており，同時に多種元素を測定した例は多くないト」■】β♪。しかも，これらの文献では成分  

相互間の挙動を関連づけて解析していない。一般に，3成分以上の相互関係のは握は，困難を伴  

－98－   



主成分分析による汚泥成分の地下浸透過程の解析  

表  3 土壌溶液中の元素濃度間の相関係数  

Table 3 Correlations between concentrations of elementsin soilsolution  

Samples  

pH NH．－N● NO2－N● NO。－N  CI  K  Na  Ca Mg  C   

0．499  －  

0．618  0．565  

0．140  0．307  0．402  

0．317  0．549  0．562  0．648  

0．230  0．482  0．478  0，682  0．788  

0．289  0．456  0．571 0．799  

0．289  0．303  0．479  0．911  

0．177 （），335  0．448  0．905  

0．420  0．417  0，609  0．736  

0．839  0．808  

0．705  0，647  0．840  

0．698  0．791  0．S3：1 0．874  

0．785  0．637  0．859  0．854  0．722  

Eachcorrelationisbasedon384solutionsamples．  
●：dataarelogarithmicallyconverted．  
AcorrelationcoeEficientmorethanO．1287andO，1640issigniEicantatthelandO．1％1evels，reSpeCtively．  

うためであろう。   

そこで，多種成分間の相互関係を明らかにし，また土壌水水質の変化を端的に把握するために，  

主成分分析を行った。土壌溶液中の成分含量は，層位によって異なっている（表2）ため，まず  

10cm層と24cm以下の層にデータを分け，それぞれに対して主成分分析を行った結果と，全  

データに対してこれを行った結果とを比較した。それぞれの分析における，第3主成分までの固  

有値（各主成分の分散），寄与率（固有値／全分散），累積寄与率を表4に示した。10cm層のデー  

タ，土壌下層のデータ，全データのいずれの主成分分析においても，対応する各主成分の固有値  

と寄与率はほぼ等しく，第2主成分までは固有値1．4以上，寄与率は14％以上であった。また第  

2主成分までの累積寄与率は80％前後に達した。固有値が1．0以下の主成分は，平均以下の情報  

量しか持たない18）ので，この場合は第2主成分まで取り上げて検討の対象とした。   

図1に，第1，第2主成分の因子負荷量（各主成分スコアと各測定値との相関係数）を示した。  

図1－A～Cにより各元素の位置関係を見ると，NO3LN，Ca，Mg，Cl，K，Na，Cからなる群  

とpHのみからなる群，及び条件によってそれらの2群間を移動すると考えられるN札→Nと  

NO21Nの2元素からなる群とに大別できる。   

すなわち，土壌下層（24，32及び4dcm層）のデータの主成分分析においては（図1－C），第  

1群の7元素の濃度が時間経過に伴って順次高くなり，これらの元素が地下へ浸透していく過  

程9）を示している。一方pH及びNH．－N，NO2－Nの測定値の変化を原データから見ると，これ  

らは共に試験開始後1週目まで高く（風乾土を充てんしたことによる乾土効果と考えられる），以  

後，低下を続けていた。な払下層におけるNH。－NとNO2－Nの濃度は前述のとおり極めて低  
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表  4 主成分分析における固有値，寄与率及び累積寄与率  
Table 4 Eigenvalues，COntributionratiosandcumulativecontributionsofthe  

fjrst three princJPaJeomponents e】くtraCted from the correlation  
matricesofelementcontentsofsoilsolutionsobtainedfrom（A）10，  
24，32and40cm，（B）10cm，and（C）24，32and40cmdepthofsoil  

profile  

囲  （団  忙）  

KI K2  K3  KI K2  K3  KI K2  K3  

6，46 1．50  0．67   6．64 1．46  0．92   5，71 1．94  0，6∂   

0，647 0，150 0．067  0．664 0．146 0．092  0．571 0．194 0．068   

0，647 0．797 0．863   0．664 （】．SlO O．903   0，571 0．765 0．833  

EfGEN VALUE   

CONTRIBUTION  
RATIO  

CUMULATIVE  
CONTRIBUTION  

Kl，K2，K3meanthelst，2ndand3rdprincipalcomponents，reSpeCtively．  

（A）  

pg●  

．5 ∬恥●●郎2   

▼ 1  
Ⅹ●●Ⅳ1  

●Ca  

喝  
－0．5  

－1  

ロ  1（C）  

叫●●pII  
●Ⅳ02  

．う  

● C  

Cl   

L , 

▲ヲ yご′Ⅹ1  

′  
Ⅳ03●C8  

－8．う  

▼1   

1‖＝  
■pH  

．う  

ⅣH小■ ●〟02  

●Cl  

C   ●  
Ⅹ■●1  

十●  

●c札  

－0．ヲ ¶0∋′鴨  

－1  

図 1因子負荷量の散布図  
Fig．1Distribution of correlation coefficients between concentrations of  

elements and scores on principal components 
Thefirst（Kl）andthesecond（K2）compoTlentSWereeXtraCtedfromcorrelation  
matricesofelementcontentsofsoilsolutionsobtainedfrom（A）10，24，32and  
弛cm（WholesampJes）岬）10clm，and（C）Z4，32and40c爪depthofsoj】profile．  

濃度であった。これらの違いが第1群の7元素と他の3項目とを2つの主成分軸上に分離した原  

因であろう。   

他方，10cm層（作土層）のデータの主成分分析では，N軋－NとNO2－Nが第1群に非常に  

接近している（図1－B）。表層部の土壌溶液組成は，施用した汚泥中の窒素の無機化と，それに  

伴う各種無機成分の含量の消長を直接反映しているため，N札‾NとNO2－Nが多くなり9）．こ  
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の場合には両無機態窒素が第1群と共に動いたのであろう。pHだけは汚泥施用畳の違いよりも，  

表層土への石灰施用の有≠酎こ依存して変化する9）ため，第2主成分軸に独立したものと思われる。  

また，全層位について行った主成分分析において（図1－A）は，10cm層と下層との中間のパター  

ンを示した。   

全体を通じて，第1主成分は主として土壌溶液中に多量に溶存する元素による「負荷」の大き  

さを示す軸であり，第2主成分は主としてpHの変化を表わす軸であると考えることができる。  

ただし，NH。－NとNO2一－Nについては，それらの多少に応じてそれぞれ第1，第2主成分に関  

係が深くなることを留意する必要がある。   

3．3 主成分得点による「負荷」の解析   

本実験で得られた各主成分得点は，それぞれ上記の通りの内容を襲わす総合特性値ということ  

ができる。以下においては．これら総合特性値を用いて「負荷」の各処理区及び層位ごとの経特  

約変化を解析した。以下の検討にあたっては，層位ごとの得点変化を同一の尺度で比較するため  

に，全データを一括して行った主成分分析（図1－A）を採用した。   

まず，下水汚泥の施用が土壌溶液の水質に与える「負荷」の大きさを第1主成分得点を用いて検討  

した。この得点が大きいほど前記の第1群に属する元素による「負荷」が大きい。また，10cm層に  

おいてはNH▲－NとNO2－Nによる「負荷」も加わる。図2は裸地の，また図3は植栽区の経時的変  

化を層位別，処理区別に示したものである。pH補正一株地区（表層10cmの土壌をCa（OH）2を  

用いてpH7に調整）（図2－A）では，どの層位も汚泥5％施用区の方が，1％区より「負荷」畳が  

大きくなっていた。5％区における「負荷」の最大時期は，10cm層で0－3過，24cm層で10  

遇，32cm層では10－15）乱 40cm層で15－20過となり，土壌下層ほど遅くなっており，また  

下層ほど「負荷」の大きさも小さくなっていた。これはNO√－NやCaなど多量の「負荷」を与  

える物質が土壌下層へ浸透し9），かつ土壌に交換吸着していくためであろう。   

pH未補正区一株地区（図2－B）の10cm層では，5％区の「最大負荷」はpH補正区より小さ  

いものの，その後の急激な減少はみられず，長期にわたって「負荷」が持続する傾向にあった。  

24cm層以下では，p11補正区よりはるかに「負荷」が少なく，特に汚泥1％区ではほとんど「負  

荷」がなかった。CalveTt171もNO3－Nの浸透が石灰施用によって増加することを報告しており，  

今回の結果と類似している。   

植栽区（図3）の10cm層では，6週日以降に「負荷」が急減したことを除けば裸地区と同じであっ  

た。24cm層以下では実験期間中，ほとんど「負荷」は認められず，p‡i末梢正一植栽区（図3－B）  

の24cm層では10週目において汚泥0％区より5％区の方が「負荷」が小さかった。6週目から  

10過日にかけて，コマツナが著しく大きくなり，これに伴って根がライシメーター全域に行き  

渡った9）ため，全層位から餐分を吸い取ったためであろう。   

次に第2主成分得点の変化を処理区別，層位別に検討した。この得点が大きいほどpHが高く，   
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図 2（心pIl補正及び（B）pH未補正の裸地区における第1主成分得点の変化  
Fig．2 Changesinthefirstcomponentscoresofsoil・Solutionsamplesafterthe  

appIicationofsewagesludgeonA，1imedandnotplanted，andB，nOt  
limedandnotplantedplots  

●，○，and△are the application rates of O，1and5％．respectively．The  
principalcomponentisextractedfromthecorrelationmatrixinTable3（whole  
Samples）．E∃andⅢⅢⅢmeantheincrementofthecomponentscoresapplied  
withl％and5％ofsewagesludge，reSpeCtively．  

また，下層においては，絶対屋が少ないとはいえ，相対的にN札－N，NO2－Nが高い傾向にあ  

り，得点が小さい時はこの逆になる（図1）。pH補正一裸地区（図4LA）の10cm層では，1  

－3過日にかけて得点が急激に減少し，その後回復した。第1主成分得点が0及び1週目にすで  

に高かった（図2－A）ことをあわせて考えると，初期のアンモニア化成に続く硝酸化成と，それ  

に伴うpHの低下が第2主成分得点の急減に反映し，その後，成分の下層への溶脱に伴ってpHが  

上昇したことが，得点の上昇に反映したものと解釈できる。これは前報9）における考察と点く一致  

した。24cm層以下の得点変化はおおむね第1主成分得点のそれと時間軸に対して対称であり，  

第1主成分で示される「負荷」がpHの低下を伴っていることを示している。これらの傾向はpH   
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図 3（心pH補正及び（B）pH末補正の植栽区における第1主成分得点の経時変化  
Fig．3 Changesinthefirstcomponentscoresofsoil・SOlutionsamplesafterthe  

applicationofsewagesludgeonA，limedandplanted，andB，nOtlimed  
andplantedplots．Forlegends，SeeFig．2．  

未補正一裸地区（図4－B）でも同じであったが，植栽区個5）では．6週目以降，明確な特徴  

が認められなくなった。   

主成分分析を含む多変量解析法は環境科学の分野でも，大気13），植生19・瑚，水質払抽等の評価に  

多用されつつある。土壌評価に関する適用例は，これらに比べて少なく23‾25〉，特に各種元素の溶  

脱過程に適用した例は非常に少ない26）。土壌中の物質移動は複雑な要因に支配されており，取り上  

げる測定項目の選択が不適切であると，明確な結果が得られないことも一つの原因であろう。下  

水汚泥成分の地下浸透過程に主成分分析法を適用した今回の結果は，同じデータを各測定項目ご  

とに解析した前報”の結果を総合的に把捉し，その特徴を明らかにしたものといえよう。今後，同  

様な場面における成分溶脱の定性的な解析，溶脱成分の類型化や総合的評価などを行うにあたっ  

て，主成分分析法を活用できると考える。   

4，まとめ   

自然光温室内に設置した小型のライシメーターに黒ポク土壌を充てんし，下水汚泥の施用量（表  

土に対し，0，1，5％），表土のp＝補正の有無（pH7几5・6）コマツナ植栽の有無を組み合  

わせた12処理区を設けた。地表から10，24，32及び40cmの層位より土壌溶液を採取し，経時  

的にpH，NH．－N，NO2山N，NO3－N，Cl，K，Na，Ca，Mg，Cの分析を行った0原デpタ  

の相関係数行列に主成分分析法を適用し，汚泥成分の土壌中の挙動に関する成分相互の関係と，  

汚泥成分の土壌溶液水質に与える「負荷」について解析を試みた0   
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図 4（郎pH補正と㈱pIi未補正の裸地区における易2主成分得点の経時変化  
Fig．4 Changesinthesecondcomponentscoresofsoil・SOlutionsamplesafter  

theapplicationofsewagesludgeonA，limedandnotplanted，andB，nOt  
limedandnotplanted plots  

Forlegends，SeeFig．2．   

各成分元素の各主成分に対する因子負荷量から，第1主成分はNO3rN，Ca，Mg，Cl，Na，  

K，Cの「負荷」を，また第2主成分はpHの変動を表現しており，NH．一NとNO2－Nは濃度  

の高低に応じて第1．第2主成分とそれぞれ関係が深くなることが判明した。   

第1主成分得点の変化から以下のことが明らかになった。すなわち，1）汚泥の多量施用は少量  

施用よりもはるかに大きい「負荷」を与え，これは裸地区の10週目以降に顕著であること，2）植  

栽区では6過日以降，全層位とも「負荷」が消失すること，3）表層土壌のpH補正は，未補正区よ  

り土壌下層の「負荷」を増大させること，などである。   

第2主成分得点の変化から，10cm層では，1週目以降NH．一NとNO2－Nの含量減少とpH  

の低下が起こり，下層においても順次pHが低下していくことが認められた。   
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For】egends，SeeFig．2．  
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下水汚泥施用土壌における物質の移動に関する研究  

一下水汚泥成分の地下浸透－  
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Abstra（：t   

SoilinfiltrationofelementsinsewagesludgeappliedtolightcoIoredandosoIwas  
Studiedinlysirneters，  

Limed domestic sewage sludge was usedinthe experiment．Dried and ground  
SludgewasappliedtwiceayeartothetoplOcmofsoilatarateof50drymetrictons／  
haperapplication．SeventyliteroEdistilledwaterequivalentto31mmofrainfa11was  
SuppliedonceaYeektothesurfacesoilineachlysimeterfor18months・Soilwater  
Samples were collected through porous cup from various depths of soil．Leached  
SOlutionwascollected from thebottom ofthelysimetersat a soildepth of230cm．  
ThesesoilwatersampleswereanalyzedforNO，－N，NO2LN，NH▲－N，PO．，Cl，K，  
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Na，MgandCaconcentrationswiththefollowlngreSults．  

NH．rN，NO2－NandPO．concentrationsofsoilwatersamplesfromsoilapplied  

withsewagesludgeandwithoutsludgewerebelowO．1ppm，Kconcentrationofsoil  

WaterSamplesfroma30cmsoildepthwasaboutlOppm，butfromdeepersoillayers  

beJow3ppm，SewagesJudgeappJicatioTIWaSIlOtfoundtoaEfecttheKcoTZCentration  

Ofsoilwatersamples．TheseresultssuggestthattheinfiltrationofNH．一N、NO2－N，  

PO．andKinsoilwasnegligible．SludgeapplicationincreasedNO島－N，Cl，Na，Mgand  

CacorlCeJltrationsof50j】watersample5froma30cm sojldeptl】and∬10re．Ofthe  

elements containedin sewage sludge，NO，－N，Cland Ca concentrations were  

OCCaSionaJIyhigh（NO，一N；240ppm，CZ；100ppm，Ca；300ppm）atasoj】depthoE30aTld  

55cm．ContinuousapplicationofsewagesludgehadasignificanteffectonNO，一N，  

MgandCaconcentrationsofsoilwater．Inthisexperiment，theincreaseintheNOま－N  

concentration of soil water occurred fourteen month after the concentration of soil 

Waterincreasedatonemeterabovethelayer．   

1．はじめに   

近年，我が国においても下水汚泥を緑農地に還元しようとする試みがなされている。これは，今  

後もその発生量が増大すると思われる下水汚泥の処分方法の一つであると同時に，農地における  

化学肥料の連用による土壌有機物の減少を補うことにより，地力の維持向上をねらい，また，汚  

泥中に大量に含まれる窒素，リンなどの肥料成分をもって，将来資源的に枯渇する恐れのある化  

学肥料の代替とすることを目的としたものである。すなわち，廃水中の窒素，リンなどの肥料と  

しての有効成分を回収し，再び肥料資源として緑農地において植物に吸収させ，生産に役立てる，  

再循環システムの確立を目指している。   

しかし，農地へ投入された汚泥中の成分は，すべてが植物によって利用されるわけでなく，一  

部は土壌に残留し，一部lま大気中へ揮散し，残りは土壌中を浸透することにより，再び環境中に  

拡散してゆく。汚泥の再循環システムの有用性を検討するに当たっては，緑農地へ還元された汚  

泥中成分の，このような環境中での挙動について明らかにする必要がある。   

以上のような観点から，著者らは，下水汚泥中成分の土壌中での分解及び地下への浸透を明ら  

かにするために，地温制御型大型ライシメーターを用いて54年秋より実験を開備した。本＃告に  

おいては，淡色黒ポク土に石灰凝集生活廃水系下水汚泥を連用し．ポーラスカップにより採取し  

た土壌水及びライシメーター浸透水の各成分の濃度の変化について報告する。   

2．実験方法   

2．1 実験装置   

実験には，国立公害研究所土壌環境実験棟内に設置された4基の地温制御ライシメーターを用  

いた。地下部のライシメーターと地上細の自然光温室から成る本装置の概容を図1に示す。炭素  

鋼（SS－41）製のライシメーターは，高さ2．6m（直胴部2・3m），内径1・7mの円筒形で，内  
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面は合成ゴムでライニング処理がなされている。ライシメーター外周のジャケット内を流れる循  

環水を介して，冷温水との熱交換により，地温の制御が可能である。ライシメーター底部のバル  

ブを締めることにより，最下層（230cm）の石英砂層に地下水面が形成される。土壌の浸透水  

は，石英砂層を通して，ライシメーター下に据え付けられたタンクに蓄えられ，浸透水量は自動  

記録される0ライシメーター上部より30cmの部位に，水分計及び地温センサーが埋め込まれ，  

水分張力及び地温が自動記録される。ライシメーター側面より挿入したポーラスカップを通して，  

最大8層位（25cm間隔）の土壌より，土壌水の採取が可能である。  

図 1地温制御大型ライシメーターの概容  
Fig．1Anillustrationo‖ysimeterusedintheexperiment  

L：1ysimeter，S；SOil，TM；tenSionmeter，TS；SOiltemperaturesensor，GS；SOil  
gassampler，SS；SOilsolutionsampler，GL；grOundwaterlevelregulator，PT；  
percolationtank，GH；greenhouse  
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地上部の自然光温室内の空気は、気温及び湿度が制御され，温室の天窓及び側窓は，温度セン  

サーと連動して自動開閉する。自動かん水装置を備え，あらかじめ設定された時刻または地中の  

水分計との連動により，地表面に置かれた24本めチューブよりかん水することが可能である。   

2．2 供試土壌及び汚泥   

ライシメーターに充てんした土壌は，国立公害研究所内の元ピーナツ畑の淡色黒ポク土（宮ケ  

崎統）l）を用いた。土壌は，5～40cmまでの表土と，40～100cmまでの下層土に分けて採取し，  

風乾後粉砕し，表土は5m汀），下層土は10mmのふるいを通過させた。ラインメーター底部に磁  

製ボール及び石英砂を敷きつめ，その上部に下層土を水道水と共に流し込み，水抜き法により締  

め固めながら190cmの厚さに充て■んした。下層土の上に，40cmの厚さに表土を上乗せした。  

昭和54年1月に土壌の充てんを終えた後，土壌が安定化するのを待って均一栽培試験を行い2），  

昭和54年9月より汚泥連用試験を開始した。   

本実験に使用した下水汚泥は，茨城県取手市の住宅団地廃水処理場（活性汚泥方式）の汚泥で  

ある。この汚泥は，消石灰及び塩化第2鉄を用いて凝集させた後，含水率約70％の脱水ケーキと  

して産出したものである。採取後，直ちに乾燥し，ウイレイ式粉砕機にて粉砕した。汚泥の土壌  

への混入は，以下の手順で行った。すなわち，（1）ライシメーター内壁に接する0～10cmの部分  

を除いた直径1．5mの円形の部分の表層10cmの土壌を凝り出し，（2）これに乾物として8．84kg  

相当の汚泥を加え，（3什分混合した後，（射埋め戻した。これは，乾物として50t／ムaの施用量に相  

当する。4基のライシメーターのうち2基（No．1及び3のライシメーター）を汚泥施用区とし，  

2基（No．2及び4のライシメーター）を対照区（汚泥，化学肥料無施用）とした。対照区も汚泥  

施用区と同様に掘り返した後，埋め戻した。   

供試土壌及び汚泥の成分組成を表1に示した。  

表  1供試土壌及び汚泥の理化学的性質  
TablelPropertiesofsojlandsewages）udgeusedintheexperiment  

pH  Base－  T－C T－N TP T－K TpCa C／N  
exchange  
CapaCity  

HまO KCl ▼芯言i‾）  ％  ％   mg‥   ppm ppm  

Soi1  6．1  5，4   Zl．1   3．19  0．26  2．3ユ  ∂，βユ0   β．βOj  ユ2．27  

－   27．34  3．65  19．70  3．038 152．948  7．4g  Sludge lO，1 10▲0  

暮：m，e．／100gdrymatter  

＝：P20，mg／gdrymatter  
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2．3 試験期間   

昭和54年9月4日に第1回目の汚泥の施用を行い，昭和55年5月6日に2回目の，10月14日  

に3回目の汚泥の施用を行った。  

1回目の汚泥施用後は．各ライシメーターとも植物の栽培を行わず裸地としたが，2回目の汚  

泥施用以後は，汚泥区，対照区各1基ずつのライシメーター（No．2，No．3）にコマツナを栽培  

した。コマツナは，あらかじめ催芽処理を行った種子を，各ライシメーターとも15cm間隔の45  

か所に，1か所3粒ずつ深さ1cmにまき，播種後14日目に，1か所1本の苗を残して間引き，  

播種後45日目に収穫した。コマツナは，昭和55年5月13日，7月8日，8月26日（以上2回  

目の汚泥施用後），10月21日，12月6日，昭和56年2月3日（以上，3回目の汚泥施用後）に  

播種した。   

2．4 かん水方法   

遇1臥 31mmの降雨量に相当する蒸留水（ライシメーター1基当たり701）をかん水した。  

かん水量は，水戸における7～10月の平均降雨量3）を基に決定した。かん水は当初，自動かん水装  

置を用いて定時にチューブかん水を行ったが，3回目の汚泥施用以後は，じようろを用いて撒水  

した。これは，チューブかん水方式ではまきむらが生じ均一に行われないためである。   

2，5 試料採取方法   

上層の最下層（230cm）より石英砂層を通して土壌浸透水を，中間層よりポーラスカップ4）を通  

して土壌水を採取した。ポーラスカップによる土壌水の採取は，昭和54年9月より55年4月ま  

では，30cm，55cm，105cm，155cm，205cmの5層位より，55年5月以降は，これに加え  

て80cm，130cm，180cmの計8層位より採取した。これらの試料は，1～3過密きに採取し，  

分析した。   

2．6 分析方法   

採取した土壌水及び土壌浸透水は直ちに分析した。分析項目は，硝酸態窒素（NO。－N），亜硝  

酸態窒素（NO2－N），アンモニア態窒素（Nli4－N），無機リン酸（PO一）．塩素（Cl），カリウム  

（K），ナトリウム（Na），マグネシウム（Mg），カルシウム（Ca）である。分析法は，以下に示  

す方法によった。   

NOもーN；ヒドラジン鋼還元法及びGriess－Romijn法を応用した自動分析法により測定し  

た㌔   

NO2－N：Griess－Romijn法を応用した自動分析法により測定した6）。   

N札－N：インドフェノール法を応用した自動分析法により測定した7）。   

PO∴モリブデンブルー法を応用した自動分析法により測定した8）。   
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Cl：チオシアン酸水銀による発色を利用した自動分析法により測定したg）。   

K，Na，Mg，Ca；島津AA－640型原子吸光光度計を用いて，原子吸光法により測定した。   

軋NO，－N，NO2rN，NH。－N，PO．，Clの測定には，テクニコン社製オートアナライザー  

AA－ⅠⅠ型を用いた。   

3．結果及び考棄   

実験期間中，各ライシメーターの各層位の土壌水及び浸透水中のPOいN札－N及びNO2－N  

の濃度はおおむね0．1ppm以下で推移した。（そのためデータは表示しなかった。）  

リンは，汚泥中に比較的多量に含まれる元素の一つであるが（表1），汚泥の分解の過掛こおい  

てもリン酸が可溶化しないか，あるいは可溶化したリン酸が，高いリン酸吸収係数を持つ土壌10）に  

吸着されるため，土壌水中のPO▲濃度が低いままであったと考えられる。このように，土壌水中  

のPqの濃度が低いことは，土壌表層に施用された汚泥中のリンが，そのまま表層土に静まり，  

下層への移動がほとんど行われないことを示している。   

汚泥中に多く含まれる窒素は，汚泥の分解に伴って無機化され，N軋一Nとなるが，畑条件下  

では速やかに硝化されてNO2－Nを経てNO，－Nとなるため11），土壌水中のNIi．－N及び  

NO2－Nの濃度は低かったと考えられる。土壌水中での無機態窒素の形態はNOr－Nが大部分  

であり，このことは，土壌中での窒素の移動が主としてNO3－Nの形態で行われることを示して  

いる。   

以下の各項では，試験期間中に土壌水中の濃度に顕著な変化が認められたNOユーN，CI，K，  

Na，Mg，Caについて述べる。   

3．1汚泥施用前の土層内各種成分の濃度分儒   

汚泥施用試験開始以前（昭和54年8月25日）の各層位における土壌水中の各種成分の濃度を  

図2に実線で示した。各濃度は，No・2とNo・4の2基のライ㌣メーターにおける濃度の平均値  

である。   

NO3－Nは，30cm層では2．4ppmであったが，55cm層では22ppmであり，それより下層  

では再び濃度は低くなった。Clは，30cm層では0．9ppmであったが，55cm層では13．5ppm  

であり，それより下の層においても徐々に濃度は高くなった。Kは，30cm層では5ppmに達し  

たが，55cm以下の層ではいずれも2ppm以下であった。Na，Mg，Caはいずれも30cm層で  

最も濃度が低く（それぞれ8ppm，2ppm，12ppm），55crn以下の層（それぞれ12ppm，5  

ppm，36ppm以上）と明確な善が認められた。   

各物質のこのような濃度分布は，ライシメーターに充てんした土壌の来歴（表土及び下層土）  

及び土壌の充てん法によると思われる。すなわち，ライシメーターの上部40cmには，元ピーナ  

ツ畑の表層土が充てんされており，土壌中のN，Kが下層土より多く含まれていたと考えられ  
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る。そのため．30cm層の土壌水中に，特にKが高い濃度で認められたのであろう。Nは，後節  

（4．2）で示すようにNO31Nで溶脱されやすい。土壌をライシメーターに充てんした後の，半  

年にわたる均一栽培試験中のかん水により，表層土から溶脱され，30cm層において低濃度に，  

55cm層において高濃度に検出されたと考えられる。40cm以下の土層は，元ピーナツ畑の下層  

土を水道水と共に流し込み，水を抜くことにより，土層を締め固めたのに対し，40cm以上の表  

層土の充てんには，水道水を用いなかった。55cm以下の層の土壌水中に30cm層より高い濃度  

のClが認められたが，これは土壌を充てんする際に用いた水道水由来のClが下層土に含まれて  

いるためと思われる。Na，Mg，Caの濃度が30cm層において，55cm以下の層より低い濃度  

であった。これは，充てんした土壌のうち表層土にKが多く含まれ，K以外の物質の含量が下層  

土より低かったこと，表層土の充てんに際して水道水によるこれらの物質の持ち込みが無かった  

こと，均一栽培試験中に表層よりこれらの物質が溶脱したことなどの理由により，これらの物質  

が30cm層にぉいて低い濃度を示したと考えられる。  
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図 2 無施用区土壌における土壌水中各種成分濃度の変化  

Fig．2 Changesinthe concentration of elementsin soilwater atlysimeter  

Withoutsludgeapplication  

・・・・・－ト・；on25Aug，1979，  J－：on17March1981  
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3．2 無施用区における冬物賓の浸透   

図2に，汚泥施用試験開始18か月後（昭和56年3月17日）の無施用区ライシメーター（No．  

2及びNo．4ライシメーター）における土壌水成分の層位別濃度分布を破線で示した。濃度は，二  

つのライシメーターの平均値として示した。   

NO3－Nは，試験開始以前（図中実線）は55cm層に高濃度で分布していたが，18か月後には  

55cm層における濃度は低下し，180cm層における濃度が高くなった。NO3rN濃度の高い領域  

が18か月間で125cm移動したことから，NO。一Nの浸透速度は約7cm／月であったと推定され  

る。NO3－Nの下層への浸透には，taiIingが若干認められたものの，NO3－Nの高濃度域が比較  

的狭い範囲に保たれたまま移動したことは，土壌水が比較的均一な流れとして浸透していること  

を示している。   

Clは．30cm層においてはほとんど検出されず，105cm層においても，汚泥施用試験開始以  

前の濃度の1／5に減少した。図中の濃度分布曲線が18か月間に80～100cm下方へ移動したこと  

から，Clの溶脱速度を求めると．4．5～5．5cm／月と推定される。これは，先にNOユーNの最高  

濃度域の移動距離より求めたNOs－Nの浸透速度より遅いが，この差は，最高濃度域の移動距離  

から算出する場合にはtailingによる遅れを含んでいないためである。   

Kは55cm層以外の全層位において濃度が減少した。30cm層において最も濃度の変化が大き  

かったが，浸透に伴う下層での演度の増加は認められなかった。このことは，Kの濃度の変化は  

単に下層へ浸透したのみでなく，固相への吸着，植物による吸収等により，土壌水中のKの濃度  

が減少したことによるものであることを示している。   

Naは105cmより上の層では濃度が減少し，下の層では濃度が増加した。特に30cm層におい  

て濃度の変化が著しく，試験開始以前の濃度の3／10に減少し，Kの濃度よりも低くなった。   

Mg及びCaは；105cmより上の層で濃度が減少し，特に55cm層で濃度の減少が著しかっ  

た。一九130cm以下の層では，Mg及びCaの濃度が増加した。このことは，表層から溶脱し  

たMg及びCaが下層へ浸透していることを示している。   

NO。－N，Clなど土壌水中で主として陰イオンで存在している元素が，土壌水の浸透に伴っ  

て，おおむねその濃度分布のパターンを保ったまま下方へ移動したのに対し，K，Na，Mg，Ca  

など土壌水中で主として陽イオンで存在している元素は，表層に近い濃度の高い層より，順次濃  

度が減少するなど濃度分布の変化にはアニオンとカチオンで差が認められた。また，Ca及びMg  

の濃度の減少の著しかった55cm層においてNaの濃度の変化が小さく，Naの濃度が減少した  

30cm層においてKの濃度変化が小さいなどカチオン間でも差が認められた。陰荷電を帯びた土  

壌粒子にカチオンが吸着されること，特にKは吸着されやすく，土壌水中のKが，土壌粒子に吸  

着されていたNa，Mg，Caと交換吸着することにより，Na，Mg，CaがKよりも先に溶脱する  

ことなどが，土壌水中の各物質の濃度分布の変化に元素間差を生じさせる原因と考えられる。   
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3．3 汚泥施用区における各物質の浸透   

図3に汚泥施用区における土壌水中の冬物質の，濃度分布の変化を示した。濃度は，二つのラ  

イシメーター（No．1，No．3）の平均値として示した。  
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図 3 下水汚泥施用土壌における土壌水中各種成分濃度の変化  
Fig．3 Changesin the concentration ofelernentsin soilwater atlysimeter  

appliedwithsewagesludge  
On25Aug．1979  

0T12Sep．1980  

on26Feb．1980  

0n17March1981   

NO，－Nは，汚泥施用前の54年8月25日には，30cm層で少なく（2ppm），また，55cm層  

で20ppmのピークが認められたものの，下層では約10ppmで濃度の変化は小さかった。9月  

4日に1回目の汚泥施用を行った後，6か月後の55年2月26日には，55cm層で60ppmに達  

し，105cm屑におし．ゝても濃度の上昇が認められた。その後，5月6日に2回目の汚泥を施用した  

後，4か月後の9月2日には，30cm層で2回目の汚泥施用の影響が認めら咋，180ppmに達し  

た○その後，10月14日に3回目の汚泥を施用した後5か月後の56年3月17日には3回目の汚泥  
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施用の影響が55cm層にて認められ220ppmに達し，また，105cm層おいても50ppmを越え  

るなど，1回臥 2回目の汚泥施用の影響とみられる濃度の上昇が，下層においても認められ  

た。   

汚泥中の窒素は，NO3－Nとなり，一部が土壌表層に残留し，一部が地下へ浸透していく。図  

から明らかなように，2回目，3回目の汚泥施用後のNOユーN濃度の増加は，1回目の汚泥施用  

後のNO3－N濃度の増加より大きかった。汚泥施用後の土壌水中のNO3－N濃度の増加は，汚泥  

中窒素の地下への浸透量を反映すると考えられるが，連用を繰り返すことによるNOユーN濃度の  

このような増加は，連用による汚泥の累積施用畳が増すにつれて下層へ浸透するNO3－Nの割合  

が増加することを示している。   

Clは，2回目の汚泥施用後4か月後の55年9月2日には30cm層で96ppmに達したが，汚  

泥施用前の54年8月25日，1回目の汚泥施用後6か月後の55年2月26日，及び3回目の汚泥  

施用後5か月後の56年3月17日には，30cm層におけるCl濃度はいずれも3ppm以下であっ  

た。これは，表層のClの濃度は，汚泥の施用により増加した後，再び急速に減少し，施用5か月  

後には施用前の濃度に戻るためである。このことは，硝化作用により生成したNOさ－Nの浸透が  

時間的幅を持つのに対し，Clは短期間のうちに溶脱されることを示している。   

Kは，各層位とも約1ppm前後の変動が認められたが，その濃度分布には，汚泥の施用による  

と思われる変化は認められなかった。これは，汚泥中のK含量が少ないこととともに，4．2節で  

述べたように，土壌粒子に吸着したKが移動しにくいことによるものである。   

Naは，汚泥施用前は30cm層において11ppmを示し，下層との濃度の差はばとんどなかっ  

た。しかし，1回目の汚泥施用後6か月後の55年2月26臥 2回目の汚泥施用後4か月後の55  

年9月2日，3匝】目の汚泥施用後5か月後の56年3月17日には，30cm層における濃度はいず  

れも5ppm以下に下がり，55cm層では約20ppmに増加した。これは，汚泥の施用直後には，  

30cm層においてNaの濃度は増加するものの，その後急速に溶脱され，下層（55cm層）へ浸  

透したためである。   

MgとCaは互いに似通った濃度分布の変化を示した。すなわち，汚泥の連用を連ねるにつれて  

30crn層及び55cm層のMgとCaの濃度は上昇し，特に，施用汚泥中に多量（15．3％）に含ま  

れるCaは，56年3月17日に55cm層で300ppmに達した。このような洩度変化はNO，－Nの  

濃度の変化と類似しており，汚泥の連用を重ねることにより，下層へ浸透するCa及びMgが増加  

することを示している。   

火山灰土壌に下水汚泥を施用した時，P，Kなど土壌に吸着しやすい元素は地下へ浸透しにくい  

が，NO3－N，Cl，Na，Mg，Caなどは溶脱しやすく，地下水系を経て再び環境中に拡散してい  

くと考えられる。特に，汚泥中に多量に含まれるCl，Ca及びその分解に伴って生成される  

NOa－Nについてfま土壌水中の濃度の増加が著しく，本実験においてはそれぞれ240ppm，100  

ppm，300ppmに達した。また，NO3－N，Mg，Caは汚泥の連用を続けるに従って土壌水中の  
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濃度が増加する傾向が見られた。このことは，汚泥を短期間施用した場合と，長期間連用して土  

壌に蓄積した場合とでは，汚泥中の成分が異なった挙動をする場合があることを示している。こ  

のような相違は土壌粒子による物質の吸着，土壌生物による物質の吸収など土壌生態系が物質を  

保持，蓄模し得る真の変化によって生じると考えられる。土壌中での物質の動きの複雑さと共に，  

その移動速度の遅いことが、土壌中の物質の動きを短期間にとらえることを困難にしている。本  

実験においては18か月の試験期間中．汚泥の施用によるとみられる最下層（230cm）からの浸透  

水中の各成分濃度の変化は認められなかった。一方，ポーラスカップにより採取した土壌水中の  

NO3－N濃度の変化から，NO3－Nは年間約80cmの速さで下層へ浸透していったと推定され  

た。このような条件下では，地下水位が4mの深さにあったと仮定した場合には汚泥を5年間連  

用をすることによって初めて地下水中のNO8－N濃度に影響が表れる。このような場合でも，地  

下水面と地表の中間の土層よりポーラスカップを用いて土壌水を採取することにより，その成分  

の変化から下層への物質の浸透をあらかじめ予測できる。ポーラスカップを用いて土壌水を採取  

し，その成分の変化から土壌中の物質の動きを推定する方法は，現地土壌において地下水汚染等  

を知る上でも有効な方法となるであろう。  

4．まとめ   

土壌へ還元された下水汚泥中の成分の地下への浸透を調べる目的で，淡色黒ポク土を充てんし  

た地温制御型大型ライシメーターに，石灰凝集生酒廃水汚泥を乾物として50t／ha相当量，半年ご   

とに3回施用した。31mm／週の蒸留水をかん水し，ポーラスカップを用いて採取した土壌水及び   

ライシメーター最下層（230cm）からの浸透水についてNO，－N，NO2－N，NH．－N，PO．，  

Cl，K，Na，Mg及びCaの濃度の変化を調べ，以下の結果を得た。   

NH▲－N，NO2－N及びPO．の土壌水中の濃度は，汚泥施用土壌においても0．1ppm以下であ   

り，下層へはほとんど浸透しないと考えられた。   

Kは30cm層において土壌水中に10ppm含まれていたが，55cm以下の層においては濃度は  

低かった。また，土壌水中横座への汚泥施用の影響は認められず，浸透も少ないと考えられた。   

NO，－N，Cl，Na，Mg及びCaは汚泥の施用により土壌水中の濃度が増加し，その影響は55   

Cm以下の層にも及んだ。特に，汚泥中に多量に含まれるCl，Ca及び汚泥の分解に伴って多量に  

・生成されるNO3→Nは土壌水中の濃度が著しく高くなる（NO3rN：240ppm，Cl：100ppm，  

Ca；300ppm）暗もあった。   

NO3－N，Mg，Caは汚泥の連用を重ねるにつれて，土壌水中の濃度が増加する傾向にあった。   

本実験の条件下では，表層においてNO，一Nの濃度が増加した時，下層のNO3－Nの濃度に影   

響が及ぶのに約14か月／100cmの期間を要した。   
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廃水の生物処理施設から発生した汚泥中の重金属  
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Heavy Metals of Sludge Produeed from Biological 

80meSticsewageTre乳tmentPlant  

YuheiINAMORIl，ShingoTAIl，KazuoMATSUSHIGE2  

andRyuichiSUDOl  

Abstract  

Thiswork wascarriedoutto revealthe concentration ofheavy metalsin the  

Sludge produced biologlCaldomestic sewage treatment pla11t，reffering to assess  

agriculturaluseofthesludge．   

Themean heavy metalconcentrationiIlthe domestic sewage sludge produced  

frombio－filmprocesswere22．8mg／sskgforCr，200mg／sskgforCu，1，030mg／sskg  

for Zn，8，970mg／ss kg for Fe．260rng／ss kg for Mn and60，O mg／ss kg for Pb，  

respectively．   

1tissuggestedthatthesevaluesarenearlyminimumconcentrationoftheheavy  

metaJsiTlthes】udgeproducedfrombioJoglCaItreatment．   

1．はじめに   

我が国の下水道普及率は昭和53年で約26％，第4次下水道整備5か年計画終了時の昭和55  

年度において約30％にまで高まり，将来さらに普及率は高くなると考えられる。これに伴い発生  

汚泥量も増加し，昭和51年実績で201万m＄／年（含水率70％），それが昭和55年には約3倍の  

676万m3／年，さらに昭和60年には1165万m3／年と予想されている。このように公共下水道人口  

が増加するにつれて汚泥発生量は将来もさらに増加すると予想される。最近公共下水道から発生  

する汚泥だけでなく浄化槽から発生する汚泥増加も注目されるようになってきた。すなわち，昭  

和54年には，し尿浄化槽人口と公共下水道人口との占有率が逆転し計画処理区域内人口に対する  

1，国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田郡町小野川16番2   
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EngineeringDivision，TheNationallnstituteforEnvironmentalStudies，Yatabe・maChi，Tsukuba，   

lbaraki305，Japan．   
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公共下水道人口の占める比率21．5％に対し，し尿浄化槽人口のそれは21．7％となった1）。この  

ことから将来においては産業廃水などを全く含有しない生活廃水のみを生物処理した場合に発生  

する浄化槽汚泥の占める比率も高くなると考えられる。しかし，いずれにしても公共下水道及び  

し尿浄化槽から発生する汚泥の処理処分法は大きな問題である。従来汚泥は埋立て，海洋投棄な  

どが主流であったが，最近埋立敷地確保の困難性，海洋汚染問題などがもち上がってきたことに  

ょり，将来的には汚泥のコンポスト化を含めた緑農地還元が重要性を増してくるものと考えられ  

る。その場合に問題となるのが汚泥中に含有される重金属である。廃水に含有される重金属は生  

物的処理過程を経ることにより，汚泥中にかなり濃縮されることが知られている。そこで流入水  

中の重金属を可能な限り除去した場合に，その含量がどの程度にまで下げられるかを知っていな  

ければ，汚泥を緑農地還元する場合における重金属問題を論ずることは困難であると考えられる。   

そこで，本研究では汚泥を緑農地還元することを前提とした場合に，汚泥に含有される重金属  

はどの程度まで減少させられることが可能か，すなわち，汚泥のクリティカルな最低重金属含量  

はどの程度かを明らかにし，この値を汚泥を緑農地還元する場合の汚泥中に含有される重金属の  

バックグラウンド値として適用することを試みるために，いくつかの生活廃水のみを生物処理して  

いる家庭用浄化槽の汚泥を採取し，その重金属含量を定量的に調査することにした。なお；生活  

廃水中の重金属濃度は，生活様式（日常生活で使用する物質に重金属が含有されている）によっ  

て異なるために地域性の発現することが考えられるが，本論文では東京都および千葉県の家庭用  

浄化槽において調査した一例から関東地方における浄化槽汚泥中に含有される重金属含量を明ら  

かにすることを目的とした。   

2．方 法   

し尿と生活雑廃水からなる生活に起因して発生する重金属をすべて含んだ生活廃水を生物膜法  

という生物処理法で処理し，かつ，流入水，処理水などに含まれる有機物，懸だく物質などの物  

質収支がとれるように設計されたいくつかの家庭用浄化槽を調査対象とした。重金属の分析用の  

試料は浄化槽の処理性能を把握するための昼夜試験を行う時に採取した。すなわち，流入水及び  

処理水は1日の平均的な水質として評価するために1時間ごとに24時間採水した試料を均一に  

混合したコンポジットサンプルを用いた。また浄化槽は第1腐敗槽，第2腐敗槽，接触酸化槽，  

沈殿槽とからなっているため各地点から採取した汚泥を重金属分析用の試料とした。なお，汚泥  

中の重金属の分析項目としては，用水，食品，医療品，紙，洗剤，化粧品などに由来する，Cr，  

Mn，Fe，Cu，Zn，Cd，Pbの7項目とした。また，重金属含量は流入水及び処理水については水  

中に存在する濃度（mg／1），汚泥については乾物中の濃度（mg／sskg）で評価した。  
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3．結果及び考察   

生物膜法でし尿及び生活維廃水からなる生活廃水を処理している家庭用浄化槽から採取した流  

入水，第1腐敗槽の沈殿汚泥及びスカム，第2腐敗槽の沈殿汚泥及びスカム，接触酸化槽の充填  

材に付着成長した生物膜及びそのはくり汚泥，及び沈殿池の沈殿汚泥の重金属含量は表1に示す  

通りである。この値は10か所の浄化槽から採取した試料の平均値及び幅を示したものである。  

衰  1生物膜法で処理している浄化槽汚泥の重金属含量の平均値  

TablelAverage heavy metalscontent of sludge jn domestic waste water  

treatmentplant（Bio・filmprocess）  

単位：ppm（＊以外はDry換穿）  

Sampllng pOint   Cr  Cu  Zn  Fe  Mn  pb   

1es5tham lessthaれ  0．05  0．54  0．03  】essthan  
1nf】uent◆  

0．01  0．01 （0．03～0．94） （0．31～5．0）（0．03～0．13）  0．03   

1es5than 】essthal1 1es5than  O．13  0．01 lessthall  
E〃1uent一  

0．01  0．01  0．01 （0．13－1．7）（0．01～0．13）  0．03  

15．6  134  751  5．920  g4．8  44．8  
Sediment  

く11．3～21．9）（泊～154）（587～ 982）（4．83D～7．900）ほ9．3～116）（2．09～70．0）  
First馳ptictaれk  

16．5  189  785  6．930  gl．0  112．8  
Scum  

（6．2～28．7）（74～295）（538～1．110）（3．1朗～11．200）（43．5～125）（3．68～304）  

30．8  254  1，650  14．300  92．0  69．0  
Sediment  

（16．9～46．7）（169～311）（1．060～2．200）（12，500～16．900）（84～106）（2．40～113）  
Se亡Dndse印ictank  

24．9  285  1，330  10．600  さ7．1  （〉5．2  

Scllm  

（18．5～34．5）（248－304）（1．090－l．790）（8，8朗～12．500）（73～g5）（3．08～1き2）  

21．0  217  1．16（）  7．400  282  56．1  
Atta（hdbioイiIm  

（15－1～25．0）（120～585）（お5・－2．050）（3．750～12．300）（飢．0～666）（18．0～78．1）  
Contactor  

27．7  216  1，300  10．200  182  70．8  
Sloughdbioイilm  

（23－0～34．0）（141～292）（870～1，720）（8，360－13．600）（150～210）（20～124）   

17．9  247  1．230  5．860  151  36．4  
Sedimentationta】1k  Sedimerlt  

（9．34～28．9）（93．4～463）（495－2，310）（2，750～6．690）（62．6～202）（7．23～54．2）  

浄化槽汚泥中の重金属含量は，通常浄化槽の汚泥は腐蝕槽，接触酸化槽，沈殿槽のすべてから  

引き抜かれるので，ここではすべての汚泥の平均的値が生活廃水のみに由来して生成された重金  

属を含有した汚泥であると考えた。   

すなわち，浄化槽汚泥中の重金属含量の平均値及び幅はクロムでは22．8（14．5～31．4）mg／ss  

kg，鋼では200（134～344）mg／ss kg，亜鉛では1，030（718～1，730）mg／ss kg，鉄では  

9．000（6．290～11，580）mg／sskg，Mnでは136（79．0～217）mg／sskg，鉛では59・6（7．00～125）  

mg／sskgであった。なおこれらの平均値及び幅は生活廃水のみを処理した場合の結果であるの  

で，これは重金属含有汚泥のバックグラウンドとして適用可能であると考えられる。ところで，我  

国の下水汚泥中の重金属濃度の一例は表2に示す通り2）である。ここでAは大規模処理場で工場   



稲藻悠平・田井慎吾・松真一夫・須藤陸一   

廃水を多量に含んでおり凝集剤として石灰を使用している。Bは大規模処理場で工場廃水の含有  

量が少なく凝集剤として石灰を使用している。Cは中規模処理場で工場廃水の含有量が少なく凝  

集剤としてポリマーを使用している。Dは小規模処理場で工場廃水を含まない団地廃水を処理し  

ており凝集剤としてポリマーを使用している。いずれにおいても重金属を測定した下水汚泥の試  

料は最初汚泥池からの沈殿汚泥と曝気槽からの余剰汚泥を混合したものである。表2の値を前述  

の値と比較すると生活廃水を主体とした団地下水処理場（D）から発生した下水汚泥がバックグラ  

ウンド値に極めて近い値を示していることがわかる。しかし，工場廃水が流入している処理場の汚  

泥ではバックグラウンド値よりも高い値を示している。これらの事実は下水汚泥を緑農地還元す  

ることを前提として汚泥中の重金属含量を可能な限り減少させようとしてもバックグラウンド値  

よりも低い値にすることは不可能なこと，及び現在工場廃水を受け入れている下水処理場から発  

生する下水汚泥中の重金属含量は工場廃水等に含まれる重金属を可能な限り除去するならばバッ  

クグラウンド値までは下げられることが可能なことを意味している。  

表  2 下水汚泥中の重金属濃度  

Table2 Averageheavymetalscontentofsludgeinsewagetreatrnentplant  

（activatedsludgeprocess）  

単位：ppm（D豆）  

・川■■■■臣＝   己   Cd   Cr   Cu   Hg   M11   Ni   Pb   Zn   

規模   大  ∂．23   339   652   ユ．22   574   ユ83   1，SOO  

A  
Ca塩   

規摸   大  4．23   35．5   149   0．77   429   47．9   40．8   918  

B                        工場廃水少  

Ca埴   

規模   中  3．37   370   1．38   46．5   1．180  

C  

Po】ymer   

規模   小   
2．00   22．5   231   0．51   158   15．6   15、5   1．210  

D                        工場廃水無  

Polymer   

4．まとめ   

公共下水道及びし尿浄化槽が普及するにつれて，将来ますます発生する汚泥量の増加すること  

が予想される。これらの汚泥は可能な限り緑農地還元することが，資源循環的に望ましい。緑農  

地還元する場合に問題となることとして石灰添加凝集汚泥によるpH上昇，有機凝集剤添加汚泥  

によるpH低下，汚泥中の重金属含量などがあるが，その中でも汚泥中の重金属含量は二次汚染の  

面から大きな問題となる。そこで，工場廃水などに由来する重金属を可能な限り除去した場合に   



廃水の生物処理施設から発生した汚泥中の重金属   

おける汚泥中の重金属の濃度を測定し，汚泥のクリティカルな最低量金属含量を知るために，  

し尿及び雑廃水からなる生活のみに起因して発生した生活廃水を生物処理している10か所の浄  

化槽汚泥の重金属含量の分析を行った。その結果クロム，嗣，亜鉛，鉄，マンガン，鉛の平均  

含有量及び幅は，各々22．包（14．5～31．4），200（134～344），1，030（718～1．730），  

9，000（6．290～11，580），136（79・0～217），59．6（7．00～125）mg／sskgであった。ここで得ら  

れた値は下水汚泥を緑農地還元する場合の重金属含有汚泥のバックグラウンドとみることができ  

る。すなわち本調査により汚泥のクリティかレな最低重金属含量を見いだすことができた。なお，  

これらの値は東京都と千葉県の限られた地域に存在する家庭用浄化槽を対象として行われた調査  

から得られた結果であり，我が国の一般的な値を示していない可能性がある。それ故，さらに普  

へん的な値を得るためには全国規模での調査を行い地域の特性を考慮した検討を行うことが重要  

であると考えられる。  

引 用 文 献  

1）赤木勝支（1981）：し尿浄化槽設眉の動向について，生活廃水，1（12），2－29．  

2）田井慎吾・岡田光正・須藤隆一（1980）：生活廃水汚泥中の重金属の由来について．国立公害研究所研究報告，  

第14号，203－211．  
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Abstract   
Isolation，StOCk，andinaddition，mOnOXenicandmasscultureofspecificspeciesof  

aquaticoligochaetes，Naissp．．Aeoわsoma hembYTChi，Pnstinasp．andDero sp．were  
attemped successfully，Smallaquatic oligochaetes are the typicalmetazoa found  
frequentlyintheactivatedsludgeandbio－filmfromdomesticsewagetreatmentplant  
operatedbylow BODloading．Usingasterilizedactivatedsludge asthemetazoan  
food，the monoxenic growth rate of smallaquatic oligochaetes，the effects of  
temperature，pH，phosphate buffer solution concentration－Organic concentration，  
sharestress，foodconcentrationandsortofbacteriaasfood，Onthegrowthratewere  
measured．   

Theoptimum temperatureofcultivationforA．he，ゆrichi，Naissp．and  
sp．were33，25and300C，reSPeCtively．Phosphatebufferconcentrationwhichcould  
grownormallywerel／375MforA．hemi・rWhiandNaissp．，1／150MforPristinasp・  
andl／7，500MforDprosp・TheoptimumpHvaluesincultivatingtheoligochaetes  
rangedfrom6to8，TトegrowthofNzissp．couldnotbeobservedinmuchstronger  
share stress．   

Specificgrowthrates（〝）rangedfromO．35toO，43day．1forA，hemprichiandO・10  
too．13day‾1forNa長sp．，reSpeCtivelywhenthesludgeconcentrationwasmorethan  
500mg／1．   

ThegrowthrateofNaissp．wasincreasedbyaddingsomebacteriatosludgeas  
the food．   

Maximum population density of smallaquatic oligochaetesunder favorable  
conditionsmentionedabovearelOOpermlforA．hempnchiand60permlforNaissp■  
and翫tmasp．inbatchculture，andl，000permlforA・hembnchiand200permlfor  
Naissp．andPr如tnGSp．incontinuousculture．  
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1．はじめに   

微小貧毛類は廃水の生物的処理法の中で特に長時間曝気活性汚泥法及び浸渡ろ床，回転円板な  

どの生物膜法にしばしば多量に出現する1）体長0．5～5mm程度の環形動物である。廃水の生物  

処理過程で出現頻度の高い種類としては，Aββわ50∽α，P，恵血α，∧bゐ，ββ和，CJ∽gわg都わr属があ  

げられるZ3）。これらの微小貧毛類は食物源として細菌及び原生動物などの微生物を摂食し，通常  

横分裂法で無性的に増殖4）し，ペレット状の糞塊を排泄する。そのため，食物源，排泄物量，生体  

重量を測定することは比較的容易であり，物質収支をとることにそれほど困難を伴わない。それ  

故，この微小貧毛類を大量に培養できる方法を確立できれば廃水中の重金属などの毒物が食物連  

鎖を経ることによって，いかように濃縮するかを知るための適切な実験材料として使うことが可  

能になるものと考えられる。また，微小貧毛類の水処理における役割は，現在までに，ほとんど  

明らかにされていないために，大量に二者培養ができれば廃水の生物処理における微小貧毛類の  

生態学的特性を明らかにすることも可能になるものと考えられる。   

そこで，本研究では上記の点にかんがみ微小貧毛類を重金属の生物濃腐を知るための実験材料  

として，また水処理系における微小貧毛顆の役割を明らかにするための実験材料として用いるこ  

とを目的として，微小貧毛類の大量培養法に関する実験的検討を行った。その結果いくつかの知  

見が得られたので報告する。   

2．実験方法   

本研究に用いた微小貧毛顆は，都市下水を処理している長時間曝気活性汚泥，及び生物膜法の  

処理施設から採取した汚泥より分離した。なお，分離する場合，20～100倍の実体顕微鏡下で糸状  

嵐 原生動物が存在しなくなるまで繰り返し滅菌水で洗浄した。  

分離に成功した微小貧毛類の中でNaissp．，据tinasp．，DeYOSp．は，リン酸緩衡掛こ食物源とし  

て滅菌活性汚泥を添加した汚泥懸濁液中で，またAg∂わ50研αゐβ〝ゆわcゐfは食物源としてレタスと  

卵黄の抽出液培地（LE培地）に増殖した細菌懸濁液中で継代的に培養を行った。このようにして  

細菌との二者培養に成功した微小貧毛類については，大量培養する場合の最適条件を設定するた  

めに，温嵐塩濃度，pH，有機物波風食物濃嵐食物源としての細菌の種類を様々に変えた条  

件下での実験を行った。各々の実験条件は以下に示す通りである。   

①温度…・＝水温を5，10，15，20，25，300Cになるように，培養装置は恒温室に設置して行っ  

た。増殖速度に及ぼす温度の影響については，他の生物と定量的に比較することを目的として  

QlO（温度がⅣC上昇する時の反応速度の比率）及び活性化エネルギーから評価レた。なお活性  

化エネルギーはArrhenius式  

（1）  log／‘＝－△E／2・303J汀＋∂   

（△E：活性化エネ）L／ギーCal／mole，R：気体定数，T：絶対温度 くC，b：定数）から求めた。   
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②塩濃度……pH6・5に調整したリン酸緩衡液の濃度0～3／75Mの範躊で培養した。   

⑨pH……リン酸緩衡液濃度を1／750Mに設定した条件下でpHを5．6～8．3の範囲に変えて培  

養した。   

④有機物濃度・＝‥・BOD600mg／1，COD500mg／1のLE培地を滅菌水で希釈してCODを0～500  

mg／1の範囲の培地を作成し，培養を行った。   

⑤授絆強度……シーソー型撮とう機を用いて授拝強度を0～100rpmの範瀦を変えて培養した。   

⑥食物源としての細菌の種類……活性汚泥から分離した7種類の細菌を300C，48h肉汁培地で  

培養し，遠心分離した菌体を1／750Mのリン酸緩衝液で洗浄した後，これを食物源として培養した。   

⑦食物濃度……汚泥の濃度を0～40，000mg／1の範囲に変えて培養した。   

なお比増殖速度（以下〟と記す）と食物濃度との間の関係は次のモノ式から求めた。  

〃＝伽（羞苫）  （2）  

仇且X：最高の比増殖速度（day‾1）亀：飽和常数  

S：食物濃度   

なお，これらの微小貧毛類を培養する場合は，直径3cmのベトリ皿を使用しそこに食物源と  

リン酸緩衝液とをあわせて3mlになるようにして静置条件下で培養した2）（⑥のみはL型培養管  

に食物源とリン酸緩衡液を10ml入れて振とう条件下で培糞した）。培養初期の微小貧毛顆の接種  

数はNaissp．，Ehtinasp．，DeYOSp，の場合は1mlあたり1～2個体，A．hemprwhiの場合は，  

1mlあたり1個体とした。   

上記の実験において，様々の環境因子が微小貧毛頸にいかなる影響を及ぼすかについてはすべ  

て〟から評価したが，その場合〟は，各微小貧毛類の増殖が直線的に行れている範囲の値から次  

式により計算して求めた。  

2．303（lo  ∧r－lo  
131   ′   

ここに，  

〟：比増殖速度 （day⊥1）  

Ⅳ：J日日の個体数  

∧も：0日目の個体数  

J：培養期間   （day）  

3．結果及び考察  

1）微小貧毛類の出現頻度  

大量培養を試みる場合，廃水の生物処理過程で出現する頻度の高い微小貧毛類を対象生物とす  

ることが重要であると考えられたので，種々の処理条件で運転されている実施設，及び，さまざ  

－127－   
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まな原水を用いて処理している小型実験装置における微小貧毛類の出現頻度を調べた。結果は表  

1に示す通りである。活性汚泥で出現頻度の高かったのは，A．鮎明娩而と∧b由sp．であり，そ  

め最高個体数は1mlの活性汚泥あたり各々，1．2帆300個体であった。生物膜では特に網の目  

状及び毛様状のろ材に多く観察された。出現頻度は活性汚泥で多く観察された種類の他にβgγO  

Sp．．乃壷tina sp．が高かった。これら以外にChaetogasおY Sp．，Ebranais sp．，Limnodrilus sp．，  

几み弛rsp．などの出現も認められた。以上より，廃水の生物処理過程において出現頻度が高く，  

重要な微小貧毛類は，A．hemPrichi，Naissp．，Derosp．，PYistinasp．であることがわかったので  

この種の分離培養を行い，大量培養するのに必要な最適環境条件を見いだすための基礎実験を  

行った。  

表  1下水の生物処理過程に出現頻度の高い重要な微小貧毛類  
TablelSuggestedlist ofimportant aquatic smalloligochaeta foundin  

SeWagetreatmentprOCeSSinapproximateorderofimportance  

Bio－film   A（，∂わ50I乃β  

助長  
乃心血柑  
βeγロ  

C九ββf耶Jeγ   

Activatedsludge   Ag∂わ5∂桝〃  

∧bfs  

2）微小質草類の増殖速度と環境条件   

廃水の生物処理過程で出現する微小貧毛項はほとんどの場合，無性的に債分裂によって増殖す  

る。しばしば3～5個体が連鎖して存在する場合もあるが通常は，2分裂法で増殖すると考えて  

よい。このような分裂法で増殖する微小貧毛類の20’C下における増殖曲線は図1に示す通りであ  

る。なお，微小貧毛類を計数する場合は連鎖体を形成しても1個体として評価したい孔ゐ釧ゆ涙雨  

は7日目までは直線的に増加するが，10日目以降になると増殖速度は低下し，かつ個体のサイズ  

も小さくなる。乃′怨血αSp．，∧bねspリβg和Sp．はA．触噸頑張に比べると増殖速度は小さく比  

較的長時間直線的に増加する傾向がある。各々の〃はA．ゐgI？ゆガcぁざO・41day‾1，肋ゐsp．0・1  

day－1，PrisLinasp．0・1day‾1，DerDSp．0・07day▼lであった。以降においてのJLはここで示した  

ような増殖曲線を求め，その直線部分から評価することにした。   
1
一
1
．
■
ト
 
∴
†
．
1
 
 
 

① 水温の影響   

生物を培養する場合の重要な環境条件である温度が〃にいかなる影響を及ぼすかについて，水  

温を50Cから40■Cの範囲に変えて〟の測定を行った。なお，ここで使用した微小貧毛顆は20’  
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図 1微小貧毛類の増殖曲線  
Fig・1Growthcurveofaquaticsmalloligohaeta  
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図 2 A．反叫加地の比増殖速度に及ぼす温度の影響  
Fig．2 EffectoftemperatureonJL OfAeolosomahemf・richi  

Cで前培養したものである。図2はA．ゐβ椚♪わcゐJに及ぽす温度の影響をアレニウスプロットしたも  

のである。A、録画粛血の〝は330Cで最大ヒなり，100C付近になると急激に低下した。なお  

200Cと30■Cの間の直線関係の得られた範匪における増殖に対する活性化エネルギーは12，500  

Cal／moleであった。（Ql。では約1．7に相当する）。図3はNaissp．に対する温度の影響を調べたも  

のであるが，最適水温は25■C，活性化エネルギーは18．800cal／mole，Ql。は約2．6であった。  

図4は角愈融和Sp．に対する温度の影響を調べたものであるが最適水温は300C，活性化エネ／レ  

ギーは22，400cal／mole，Ql。は約3．1であった。以上3径の微小貧毛類の増殖に対する温度の影  

響について調べ，活性化エネルギーで12，500～22，400 ca】／mole，Q川で1．7～3．1，最適水温で  
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25～300Cの範囲にあることがわかった。このように種類によって温度に対する特性は異なるとい  

う結果が得られた。これらのことから一般的に微小貫毛類の増殖は，300C付近で大きく活性化さ  

れると考えることができる。  

ユ1  ユ2   ユ3   3▲   35  36  

ス－03  

図 3 ∧b怨sp．の比増殖速度に及ぼす温度の影響  
Fig．3 Effect oftemperatureon／JOf入bねsp．   

② 塩濃度及びpHの影響   

生物を培養する場合，溶液中のリン酸緩衝液濃度及びpHは生存及び増殖に大きく影響を及ぼ  

す重要な国子であることが知られている。ここではまずリン酸緩衝液の濃度を0～3／75Mの間  

で変化させた場合の微小貧毛類の〟を調べ，その後その最適条件下でpHを5．6～8・2の間で変  

化させ，微小貧毛類の増殖に及ぼすpHの影響について調べた。表2はリン酸緩衝液濃度と微小貧  

毛類のJLとの関係を示したものである。A．hemprichtNatssp．は1／375M，Pristinasp・は1／  

150M，までは正常に増殖できたが，前者では1／75M，後者では2／75Mになると死滅した。  

なお，∂βγβSp．は極めて低いリン酸緩衝液中でしか増殖できず1／1．500Mの溶液中でも死滅し  

た。このように同じ微小貧毛類の中でも塩漬度に対する挙動は，大きく異なることがわかった。  

なお，これらの結果は微小貧毛類を培養する場合，リン酸緩衝液濃度は可能な限り低めに設定す  

ることの望ましいことを意味している。このように，βg和Sp．以外は1／750M程度のリン酸緩衡  

液中で増殖できることがわかったので，pHの微小鼻毛類の〟に及ぼす影響については1／750M  

のリン酸緩衡液でpHを変化させて行った。結果は表3に示した通りであるいA」矧明好転毎」峨壷  

sp．，Prtslinasp，のすべての場合においてpH6から8程度の間ではJLに変化は認められず，pH  

は微小貧毛類の増殖に影響を及ぼす大きな環境因子とならないことが分かった。  
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図 4 凸壷抽昭Sp．の比増殖速度に及ぼす湿度の影響  

Fig．4 EffectoftemperatureonFEOfP，衰tinasp，  

表  2 微小貫毛類の比増殖速度に及ぼすリン酸緩衡液濃度の影響  
Table 2EffectofphosphatebuffeTCOnCentrationonspecificgrowthrateof  

aquaticsmalloligochaeta  

Run  GrowthrateJJ（day1）  
NO，   

M  ⊆ ′l暮 l   ′  ‘   河■■■■け l   V．桝f亡れ）5わIW   

0   0．51  0．10  0．12  0．07   

2   1／1，500   0．52  0．10  0．11   

3   1／750   0．48  0．10  0．12   

4   1／375   0，45  0．08  0．13   0．7  

5   1／150   0．13  0．04  0．12   2．1   

6  1／75  0．83   2．2  

2／75  1．5  

③ 控絆強度の影響   

廃水の生物学的処理過程では微生物に酸素を供給するために，必ず液の摂拝という操作が伴わ  

れる。微小貧毛類等の大型生物は一般的に，活性汚泥よりも捜拝強度の弱い生物膜に多く出現す  

ることが知られているが，大量培養法の基礎的知見を得るためには撹搾強度の変化に対して〟が  

どのように変化するかを実験的に明らかにしておくことが必要と考えられる。そこで，撹絆が微  

小貧毛類の増殖にいかなる影響を及ぼすかについてシーソー型振とう機を用い，代表種としてA．  

反呵頑張と肋怨sp．に着日して行った。結果は図5に示す通りである。A．奴呵粛弛では渡拝  

強度が高まってもそれほ■ど〟の低下は認められなかったのに対し，肋ねsp．では控拝強度の上昇  
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表  3 微小貧毛類の比増殖速度に及ぼすpHの影響  

Table 3 EffectofpHonspecificgrowthrateofaquaticsma1loligochaeta  

Run  pH  GrowthrateFL（day1）  

NO．        lnit81  Fin8l   dg血♂僧♂ 鳳F  丹那血γ‥椚滋澗鮎此明鮎   

5．5   6．0   0．35  0．11  0．13   1，1  

2   5．7   6．1   0，34  0．10  0．13   

3   6，1   6，3   0．35  0．10  0，13   

4   6．4   6．6   0．35  0．11  0．12   2．1  

5   6．9   7．0   0．35  0，11  0．12   2．2   

6   7．3   7．2   0．35  0．11  0．14   2．2  

7   7，7   7，5   0、35  0．12  0．13   

8   8．3   7．7   0．34  0．12  0．14  1．6  

0．3  

t）  
三0．2  

0．t  

O  

0   20   ▲0   60  80  1∞  
「Pm   

図 5 ノ1．反吸血滋及び∧bねsp．の比増殖速度に及ぼす揆絆の影響  

Fig．5 EffectofshakingonJL OfA．hemf・rulhiandNaissp．  

に伴って〟は顕著に低下した。このことば，A・触呵加減が液の媛拝の強いと思われる活性汚泥  

に出現し，肋issp，，Pristinasp．等が醸の授絆から保護された浸潰ろ床などの生物膜上に頻繁に  

出現するという実施設の観察結果とも一致する。しかしいずれの微小貧毛類の場合でも静置条件  

の方が増殖速度が高かったために，培奪する時は可能な限り緩やかに揖拝するか，静置に近い状  

態（培養器に充填物を投入する）で培奪することが必要であると考えられる。  

④ 有機物濃度の影響   

培養液の有機物濃度が〟にいかなる影響を及ぼすかについて，LE培地を希釈して様々の有機  

物濃度（ここではCOD仙で示す）の培毒液を作成して，食物源として汚泥を供与して培養を行っ  

た。実験開始時のCODM。濃度は0～500mg／1の範囲であった。結果は表4に示す通りである。  

この表から，A．ゐβ∽♪わcゐJも入b由sp．もかなり高い有機物濃度に耐えて増殖できることが理解で  
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きる。このことは，他の環境条件が適切に維持されておれば高い有機物濃度の環境条件下でも貧  

毛類の増殖は，阻害されないことを意味している。  

表  4 A．九gγゆ河c丸吉および肋f5Sp．の比増殖速度に及ぼす有機物の影響  
Table 4 Effectoforganicmaterials（CODMn）onFE OfA．hemi・richiandNlissp．  

COD［mg／1］▲  GrowthrateJL（dayLl）   

Initial   Fina】   A‥毎明創痕血   ∧b由sp．   

0．38   0．11  

25   28  0．38   0．12   

50   0．38   0．11   

100   64   0．38   0．11   

250   136   0．38   0．12   

500   240   0．29   0．10   

－：LE medium   

⑤ 食物源としての細菌の種類   

微小貧毛類の摂食行動及び腸管内の観察から，A．反呼止搬入払sp．などは，原生動物も摂食  

するがほとんどの場合細菌類からなる凝集物を食物源の主成分とし，増殖にとって細菌類が重要  

な位置を占めることが推測された。そこで，微小貧毛類がいかなる食物源をを好んで摂食するか，  

特に細菌相に着目して活性汚泥から単離した7種類の細菌を用いて，食性に関する実験的検討を  

行った。表5は使用した細菌の諸特性をまとめたものである。使用した菌種の2程がグラム陽性，  

5種が陰性で，コロニーは赤，黄，オレンジと様々の色を呈していた。表6はA．反叫祓弱の細  

菌に対する食性を調べたものである。細菌の遠いにより増殖特性は異なり食物源として適するも  

のと適さないものに分けられることがわかった。なお，食物源となるもの同志を等量ずつ混合す  

表  5 活性汚泥から単離した細菌の特性  

Table 5 Characteristicsofbacteria  

Cell  
Strain   Gramstain   Colorofcolony  

Shape   Mobility   

A   Positive   Yellow   Coccus   Presence   

B   Positive   Yellow   Coccus   Absence   

C   Negative   Red   Rod   Absence   

D   Negative   Orange   Rod   Absence   

E   Negative   Orange   Rod or Coccus Absence   

F   Negative   Creamy   RodorCo（：CuS   Absence   

G   Negative   Red   Rod   Absence  
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表  6 A．反呵頑張の比増殖速度  

Table 6 SpecificgrowthrateofAeolosomahemprtchi  

（Food：sludgebacteria）  

Growthrate  
Food  

〃（day▲l）  td（day）   

A   0   00   

B   0   

C   0．22   3．2   

D   0．10   6．9   

E   0   

F   0．23   3．0   

G   0．32   2．2   

C，F   0．30   2．3   

C，G   0．35   2．0   

F，G   0．33   2．1   

C，F，G   0．35   2．0   

A，B，C，D，E．F，G   （：）〇   

ると〟は増加したのに対し，食物源となるものとならないものとを混合すると〟は顕著に低下し  

た。これらの事実はある種の細菌はA．丸印ゆ扉揖に対して食物源とならないこと及びA．  

反噸頑張が出現するためには特定の細菌が優占化することが必要なことを示唆している。この  

ことは須藤らの行っている原生動物の食性実験の結果とも一致する5）。   

表7は∧bゐsp．の細菌に対する食性を調べたものである。A．反呵頑張と同様な傾向が認めら  

れたが，州めsp．の場合では表8に示すように生細菌以外に汚泥成分が存在すると〟の増加が顕  

著になることがわかった。表8は〟に及ぼす滅菌活性汚泥を添加した場合の影響を示したもので  

ある。汚泥を添加しない系で〝0．05day－1のものが汚泥を1．000mgノ】になるように添加すると  

〝は約3倍に増加した。なお仁汚泥を添加しない細菌のみの系で〟が極めて小さい場合でも汚泥  

を添加することにより，〟の増加が認められた。このことは∧b怨sp．の場合は細菌だけではなく  

特に汚泥成分も食性に大きく関与していることを示唆している。このように，A．反呵祓張の場  

合では特に細菌相，入bゐ．sp．の場合では細菌相と同時に汚泥成分が増殖に大きく関与することを  

明らかにすることができた。このことは微小貧毛類を培養する場合，食物源としてある特定の細  

菌及び汚泥成分を用いることが重要であることを意味している。   

⑥ 食物濃度   

細菌及び汚泥成分は，微小賓毛類の食物源として適していることがわかったので，これらを食  

物源とした場合の食物濃度の〟に及ぽす影響を調べた。なお‥孔丸印砂戒戯の場合でも汚泥成分  

が存在していても増殖できることを確認しているので，A・加叫頑張及び油虫sp・ともに条件を  
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表  7 肋ねsp．の比増殖速度  
Table 7 SpecificgrowthrateofNlissp・  

（Food；Sludgebacteria）  

Growthrate  
Food  

〟（day‾1）  td（day1）   

A   0．03   23．1   

B   （：〉〇   

C   0   

D   0   

E   C¢   

F   0   （：×⊃   

G   0．05   13．9   

表  8」Ⅵぬsp．の比増殖速度に及ぽす汚泥成分の影響  
Table 8 EffectofmixeddietwithsterilizedsludgeonJJOfNa由sp．  

Note；Cultivationisconductedwithactivatedsludge  

bacteriaintheconcentrationof200mg／1  

そろえるために食物源として滅菌活性汚泥にA′脚噸九九と入bゐsp．がよく摂食する細菌群を  

接種し，それらの細菌群が増殖した汚泥を用いて種々の食物濃度における増殖速度を求めた。図  

6はA毎明扉血の増殖速度と汚泥濃度との関係を示したものであるが，〟と汚泥濃度との間に  

おいて双曲線関係の得られることがわかる。この範臥こおいてモノ式を適用すると〟m。Xは0．42  

day‾1ト亀は57mg／1となる。また図7は∧b由sp．の増殖速度と汚泥濃度との関係を示したもの  

である。∧b怨sp．においてもA諭即ゆ血混の場合と同様に双曲線関係が得られ，この範囲におい  

てモノ式を適用するとFLmaxは0．12dayrl，亀は81mg／1となる。なお図には示していないが，  

汚泥濃度40，000mg／1までは〟の低下は認められなかった。これらのことは原生動物の場合と同  

様に食物濃度が増殖に大きく関係することを示している。   

以上，長時間曝気法における活性汚泥及び生物膜にしばしば大量に出現するA ノ料ゆ戒彪  

Naissp．，Pristinasp，，Dervsp．のいずれかを対象とした二者培養実験において，これらの微小貧  

毛類が出現するためには，水温，pH，塩漬度，控拝強鼠食物源となる細菌・汚泥成分などの生  

物，物理，化学的環境条件と大きくかかわりあいを有していることを明らかにすることができた。   

なお，これらの環境条件を最適に設定してバッチ培養した場合における最高個体密度は1ml  

あたりA．九e∽♪dcあiで100個体，肋issp．，8eγDSp．，P菰ff乃αSp．で30～60個体であった。しか  

し，連続的に食物源を添加して微小貧毛類が洗い出されない条件下で培養すると最高個体数は1  
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図 6 A．鮎，〉ゆγ女んgの比増殖速度に及ぼす汚泥濃度の影響  

Fig・6 EffectofsludgecncentrationonJLOfAeoLosomahemprichi  

￥〉α）  
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図 7 ∧bねsp．の比増速度に及ぼす汚泥濃度の影響  
Fig．7 EffectofsludgeconcentrationonJL OfNaissp．  

mlあたりA．hem？richiで1，000個体，Naねsp．，DerospリE＞istinasp・で200個体まで上昇した0  

このように微小貧毛類の大量培養を行うための条件を見いだすことができたが，このことは大量  

に培養した微小貧毛類を用いて廃水処理過程における食物連鎖，特に細菌から微小後生動物を通  

しての重金属の濃縮を評価することが可能になったことを意味する。また，微小貧毛類が重金属  

浪縮測定のための実験材料になることが判明したこと，すなわち微小貧毛類の生息できる最適環  

境条件が見いだされたことは，廃水処理施設で微小貧毛類を優占的に増殖させるための基礎的知  

見が見いだされたことも意味している。  

4．まとめ  

長時間曝気法における活性汚泥及び生物膜にしばしば大量に出現する微小貧毛類を二者培養下  
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で培養し，最適培養条件を見いだすための実験的検討を行った。得られた知見を要約すると次に  

示す通りである。  

① 増殖に対する最適水温はA．hemL）richiで330C，Naissp．で300C，Pristinasp．で250Cで   

あった。  

② 増殖に対する適性塩濃度の上限は，リン酸緩衡液濃度としてA．反頑加地で1／375M，入bね   

sp．で1／375M，Pristinasp．で1／150M，Derosp．で1／7，500Mであった。なお，pHについ   

てはすべての微小貧毛類において5．6～8．2の間で増殖の低下は認められなかった。  

③ 微小貧毛類の増殖は揖拝強度が強くなると影響をうけたが，A．ゐβ椚♪ガc鋸の方が州壷sp．に   

比べて耐性を有していた。  

④ 有機物濃度はCODで評価して行ったが，微小貧毛類の増殖はCOD500mg／1まで低下しな   

かった。それ故有機物濃度は，培養する場合にそれほど大きな環境国子とはならないことがわ   

かった。  

⑤ 微小貫毛類の増殖は特定の細菌詳及び汚泥成分の存在により上昇した。特にA．カg，〉ゆわcぁざで   

は細菌相上州流 sp．等では細菌相と汚泥成分が増殖を支配する大きな因子となることがわ   

かった。  

⑥ すべての微小貧毛顆において40，000mg／1という高い汚泥濃度条件下で増殖できた。  

⑦ 最適条件下における1mlあたりの個体密度は，バッチ培養においてA．転呵頑張で100個   

体，Naねsp．，PrtstinaspりDerosp．で30～60個体，連続培養においてA．hem？rtchiで1．000   

個体，Naissp．，Pristmasp．，Derosp．で200個体であった。  
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Abstract   

Aftergrowingmassandmonoxenicculturesof three speciesofsma11metazoa，  

Naissp．，Aeok）SOmahemprichiandmilodinasp．using岳terilizedactivatedsludgeasthe  

metazoanfood，theeffectofthe5emetalsonthespecificgrowthrateofeachmetazoa  

wasexamined．   

EC50（effectiveQOnCentration）wasusedtodifinethemetalconcentrationrequired  

toreducethespecificgrowthrateofmetazoatoonehalfofthatofacontrol．TheEC5。  

were：0．9mg／1（A，hemprichi），1．3mg／1（Naissp．）and5．4mg／1（E％ilodinasp．）for  

copper，0．04mg／1（A．hempru・hi），0．03mg／1（Naissp．）andl．4mg／1（milodinasp．）for  

hexavalent chromium，3．4mg／1（A．hemi・nChi），4．3mg／1（Nai5Sp．）and9．2mg／1  

（f％ilodinasp．）forzinc，14．Omg／1（A，hemprichi），7．6mg／1（］％issp．）and33．Omg／1  

（1％ilodina sp．）for manganese and more thanlO2．4mg／1under pH adjusted（A．  

hemprichiandNais sp．）foralminiumandirron．   

Itwasnotedthatconcentrationsofthese metalsdetermined fromtheinfluentof  

domesticsewagetreatmentplantswereapparentlylessthanvaluesofEC50mentioned  

above．   

1．はじめに   

家庭から排出される廃水は現在ほとんどの場合活性汚泥法あるいは浸預ろ床，回転円板などの  

生物膜法とよばれる微生物の働きを利用したプロセスで処理されている。この活性汚泥及び生物  

膜は紐菌，菌類，原生動物，微小後生動物などの多種の微生物から構成された混合培養系であ  

る1）。それ故，廃水の浄化機能はこれらの微生物の働きに大きく依存している。この廃水の浄化機  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   
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machi，Tsukuba，Ibaraki305，Japan  

2．昭和56年虔 国立公害研究所共同研究眉（東邦大学理学部化学科 〒274 千葉県船橋市三山）   

Reseach Collaborator of the NationalInstitute for EnvironmentalStudies．Present Address：   

ChemicalInstitute，FacultyoEScience，TohoUniversity，Funabashi・Shi，Chiba274．Japan・  
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能に影響を与える因子としてはpH，水温，提拝強度，溶存酸素濃度（DO），毒物濃度などがあげ  

られる。このうち毒物は，活性汚泥および生物膿を構成する微生物に大きく影響を及ぽし，浄化  

能を急速に悪化させる国子として知られている。廃水の生物処理過程に流入する毒物としては重  

金属，ハロゲン，界面活性剤，シアン，フェノールなどがあるが，特に重金属は生物分解され  

ないため生物に対する毒性の強い物質と考えられている’1）。すなわち，重金属は他の因子に比べ  

て生物に直接作用しその生存，増殖に及ぼす影響の大きい因子であると考えられる。   

そこで，本研究では混合培養系の生物処理過掛こおいて環境条件の変化に対する感受性が細菌  

より極めて高く，かつ廃水の生物処理過程で重要な役割を果たしている微小後生動物に着日し，  

特に生活廃水中に含まれる重金属が微小動物の増殖にいかなる影響を及ぽすかを明らかにするこ  

とを目的として実験的検討を行った。なお，同時に生活に由来する種々の重金属を含有している  

生活廃水を処理している回転円板法による浄化槽の生物膜中の重金属含量及びそれを構成してい  

る微小動物相の観察を行い重金属と微小動物との関係についての検討も行った。その結果，いく  

つかの知見が得られたので報告する。   

2．実験方法   

2．1 室内実験   

重金属の阻害はその物質の種類と溝鼠生物の種類，接触時間，水温及び水質（pH，溶存酸  

素，塩濃度など），他の阻害物質の共存（相乗効果あるいは措抗作用の有無）などの諸条件によっ  

て著しく異なるl）。ここでは廃水の生物処理過程で出現頻度の高い二者培養に成功した微小後生  

動物の中で烏適培養条件が明らかになっている2）種掛こついて，重金属以外の環境条件を最適に  

して，重金屑の微小後生動物に及ぼす影響を実験的に検討することにした。   

一般に阻害物質の生物に対する影響は致死濃度によって評価されているが，本来その生物の増  

殖や代謝にどのような影響があるかを調べて毒性の程度を判定すべきであろうと考えられるので，  

本実験では微小後生動物の比増殖速度（以下〃と記す）に及ぼす宝金屑の影響を図1から評価す  

ることにした。すなわち，片対数紙の対数目盛に重金属濃度，普通目盛に対照の〃に対するパー  

セント（％）をプロットし，50％の線をはさんで隣り合った点を直線で結び50％の線との交点に  

該当する濃度をJLが50％低下する濃度（EffectivecDnCentration，以下EC，。ヒ記す）とした。本  

法はDoudroffが魚類に対する急性毒をTLm（Mediantolerancelimit）として求めた方法3）に基  

づいている。   

実験で対象とした重金属は生活廃水中に含有されるCr，Cu，Zn，Mn，Fe，Al，であり，各々  

K2Cr20，，CuSO．・5H，0，ZnSO．・7H20，MnC12・4H20，FeC13・6H20，A12（SO．），・16～18H2  

0の形で蒸留水に溶解させ，種々の濃度に希釈して用いた。なお，重金属溶液は加熱すると沈殿  

物を生成して毒性が低下するおそれがあるのでオートクレープは行わなかった4）。また実験に用  

いた微小動柳ま，輪虫類のβ妬hれ紹Spり微小貧毛類の入触spJ払血研協如明痛臓である。  
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Fig．1DefinitionofEC50  

Exampleof肋issp．asaffectedbyZn；Cf．Table3．  

これらの微小後生動物はすぺて静置条件（1日1回復拝する）下で培養した。これらの微小後生動  

物の食物源としては下水処理場か■ら採取した返送汚泥をオートクレープで滅菌したものを用いた。  

食物源としての汚泥濃度は最高の比増殖速度の得られる濃度としたが，A．反頑頑張では500  

mg／1，Na＆sp”PhiLodinasp．では1，000rng／lとした。なお，培養容器はA．hemprulhi，Naね  

Sp・では直径3cmのベトリ唱を，f％ibdinasp．では50ml容の三角フラスコを用い，液量は前者  

で3ml，後者で10mlとした。培養初期の接種数は1mlあたり∧b怨sp．では1～2個体，A．  

触呵頑張では1個体，PゐJわdJ乃αSp．では20個体とした。   

上記の実験において，重金属が微小動物の増殖にいかなる影響を及ぼすかについてはすべて〟  

から評価したが，その場合〟は各微小動物の増殖が直線的に行われている範囲の値から次式によ  

り計算して求めた。  

2．303（lo  ∧r－lo  
（1）   ′  

ここに，  

〟：比増殖速度 （day－1）  

〃：′日日の個体数  

〃。：0日目の個体数  

′：培養期間 （day）  
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2．2 フィールド実験   

生活廃水を生物膜法の一つである回転円板法で処理している家庭用浄化槽から採取した接触材  

に付着した生物膜の重金属含量，及びその生物相を定量的に測定し，汚泥中の重金属含量と生物  

相との関係について検討した。測定した重金属は通常の生活廃水から検出される，Cu，Cr，Mn，  

Zn，Fe，Pb，Cdの7種類とした。本調査は，東京都南多凰東京都東村山市，千葉県相市にあ  

る3か所の家庭用浄化槽（以下各々K，M，Nと記す）において，微小動物の増殖にとって適切な  

温度が維持されていた7～8月の夏期に行ったむのである。   

3．実験結果及び考察   

3．1 室内実験  

（1）鋼   

3種の微小後生動物に及ぼす銅の影響を表1に示した。なお実験には，CuSO．・5H20を用い濃  

度はCuとして表した。A．反呵祓混は嗣1．6mg／lの添加で5日日には奇形を呈した（阻害を  

受けたことを意味する）生存個体が認められたが，10日日にはすべて製死した。0．8mg／1の添加  

では10日目には汚泥はすぺて摂食されてフン塊になっていたが奇形を呈している個体も認めら  

れた。0．4mg／lの添加までは正常の個体を呈し〟の低下もほとんど認められなかった。従ってA・  

hempyichiO）増殖は嗣0．4mg／1以上で阻害されるといえる。A．hemPrichi6）嗣に対するEC50は  

0．9mg／1であった。   

Na怨sp．は鋼3．2mg／lの添加で10日日にはすべて巣死した。1．6mg／1の添加では柴死するこ  

とはなかったが汚泥を全く摂食しなかった。1．2mg／1添加でも摂食活動は認められたが，未摂取  

の汚泥が残存していた。0．8mg／1添加においてはじめて正常の個体及び正常な摂食活動が観察さ  

れた。肋issp．の嗣に対するECs。は1．3mg／1であった。  

表 1微小後生動物の比増殖速度に及ぼす銅の影響  
TabJel．EffectofCucor）CentratjonozISpeCjfjcgrowthrateofmetazoa  

Specificgrowthrate，JL，Ofmetazoa（dayJl）   

Cuconcentration（mgl‾1）   EC印  

0   

（mg卜1）  

＝   0．2   0．4   0．8  1．6   3．2   6．4   
（control）   

A．ゐβ〝ゆガ亡んJO．340  0・330  0・340  0・320  0・210  0  0  0   0．9   

肋なsp．   0・145  0・143 0・127 0・099 0・009 0  0  0   1．3   

P加兢通わM＝p．0．220  0■210  0・220  0・200  0▲210  0・211 0・195  0・06   5，4   

E％ilodinasp．は，鋼12．8mg／1の添加で10日目にはすべて巣死した。3・2mg／1の添加までは  
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正常の個体を呈し増殖に対してほとんど影響は認められなかったが，6・4mg／1の添加で〟は顕著  

に低下した。f功才わd‘乃αSp．の鋼に対するEC5。は5．4mg／1であった。3種の微小後生動物に対す  

る銅のEC5。は低い方からA．毎Ⅷか東南∴裾頭＝pリ月妬h抽紹5p．の順になった。この結果は，輪  

虫類のP揖ゐdg邦dSp．は微′ト貧毛類のA．ゐ8m♪扁c九1，油虫sp．に比較して飼に対する抵抗性が強い  

ことを意味している。  

（2）六価クロム   

3穐の微小後生動物に及ぼすタロムの影響について行った。なお実験にはK2Cr207を用いCr  

として表した。実験結果を表2に示した。A．カg，坤わcカ∫はクロム0．1mg／1の添加で5日目では  

ほとんど奇形を呈し10日目で果死した。0．025mg／1の添加までは正常の個体を呈し，増殖にそれ  

ほど影響が認められなかったが0．05mg／lの添加では正常の個体に比べて体の大きさは小さく〟  

の顕著な低下が認められた。A．反噸頑張のクロムに対するEC5。は0．03mg／1であった。  

表  2 微小後生動物の比増殖速度に及ぼす六価クロムの影響  
Table2．Effect、OfCrconcentrationonspecificgrowthrateofmetazo  

Specificgrowthrate．JL，Ofmetazoa（day▼1）   

Crconcentration（mgl▲1）   EC5。  

0  0．013  0．025  0，05  0．1  0，2   （mgl‾1）  

（control）   0，2  0．4  0．8  1．6  3．2－   

A．抽呵血血  0・345  0．325  0・259  0．129  0  0   0．04   

∧bfざSp．  0．136  0．129  0．126  0  0  0   0，03   

用lわdr〃βSp． 0．220  0．210  0．182  0．151  0．100  0   1．4   

●：ConcentrationseriesfromO．2to3．2mgl1isforPhtlodinGSp，   

郎ぬsp、はクロム0．05mg／lの添加で10日目にはほとんどが巣死し汚泥を摂食した形跡は全  

く認められなかった。0．013mg／1及び0．025mg／lの添加では〟の低下はほとんど認められな  

かったが，対照ヒ比較すると体の大きさが小さくなり，若干影響の生じているのが認められた。  

∧なめsp．のクロムに対するEC5。は0．03mg／1であった。   

E％ilodinasp．はクロム3・2mg／lの添加で10日目には尭死した。0．2mg／1の添加までは正常の  

個体を呈し〟の低下も認められなかったが，0．4mg／1以上では〟は低下し1．6mg／1では対照の  

約1／2の〃を呈した。f鋸h正邪Sp．のクロムに対するEC5。は1・6mg／lであった。   

3種の微小後生動物に対するクロムのEC5。は低い方から郎ぬsp．，A．反叫扇血㌔ 用地戒如  

sp．の順になった。この結果は銅の場合と同様に微小貧毛類よりも輪虫類がクロムに対して耐性を  

有していることを意味している。   
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（3）亜 鉛   

3種の微小後生動物に及ぼす亜鉛の影響について行った実験結果を表3に示した。なお，実験  

にはZnSO▲・7H20を用いてZnとして表した。3種の微小後生動物に及ぼす亜鉛の影響について  

行った実験結果を表3に示した。．4．転叫頑張は亜鉛6．4mg／】の添加で摂食活動がほとんど停  

止し〟の著しい低下が認められた。1．6mg／1の添加までは〟の低下は認められず正常の個体を  

呈していたが3．2mg／1以上の添加で〝の低下が起こったことからA‥加憫か五最の増殖は亜鉛  

3．2mg／1以上で阻害されるといえる。A．hemj）richiの亜鉛に対するEC5。は3．4mg／1であった。  

表  3 微小後生動物の比増殖速度に及ぼす亜鉛の影響  
Table3．EffectofZnconcentrationonspecificgrowthrateofmetazoa  

SpecificgroⅣ血ra亡e，〝，Ofmeはzoa（day‾1）   

Znconcentration（mgl▼1）   EC5。  

（mgl▲1）  

0  0．4   0．8  1．6   3．2   6．4 12．8 25．6   
（con亡roけ   

A．ゐg叫）わcあiO・340  0・331 0・341 0・270  0・182  0▲100  －  
－   3，4   

肋ねsp．   0．145  0・140  0・138  0・129  0・097  0・039  0  0   4．3   

助1わdブ循αSp．0．220  0▲225  0・220  0▲230  0・211 0・170  0・052  0   9．2  

Na怨sp．は亜鉛12．8mg／1の添加で10日目にはすべて舞死した。6．4mg／1の添加で摂食活動  

はほとんど停止しペレット状のフン塊は認められず，〟の顕著な低下が起こった。1．6mg／lの添  

加までは正常な個体を呈し供与した汚泥もすべて摂食されフン塊に変わっていたが，3．2mg／lの  

添加においては正常な個体を呈してはいたが摂食されていない汚泥が若干残存していた。〟ぬ  

sp．の亜鉛に対するEC5。は4．3mg／1であった。   

E％ilodinasp．は亜鉛25．6mg／lの添加で10日目にはすべて巣死していた。3・2mg／1の添加ま  

では正常な個体を呈し〝の低下はほとんど認められなかったが，6．4mg／l以上の添加で増殖に影  

響が生じ，12．8 mg／lの添加では顕著なpの低下が認められた。milodina sp．の亜鉛に対する  

ECs。は9．2mg／1であった。   

3種の微小後生動物に対する亜鉛のEC5。は低い方からA．hem？richi，Naiasp．，Eylilodinasp．  

であった。嗣，クロムの場合と同様に微小貧毛類は重金属に対して鋭敏に反応した。  

（4）マンガン   

3種の微小後生動物に及ぼすマンガンの影響について行った。なお，実験にはMnC12・4H20を  

用いMnとして表した。実験結果を表4に示した。A．反吸血弱はマンガン51・2mg／1の添加で  

10日目にはすべて炎死した。6。4mgノ1の添加までは正常な個体を呈し〟の低下もほとんど認め  
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られなかったのに対し，12．8mg／l以上になると対掛こ比べて形態的に差が認められ，体の小さ  

い個体の占める割合が高まり〟の顕著な低下が起こった。A．反呵血血のマンガンに対する  

EC5。は14mg／1であった。  

表  4 微小後生動物の比増殖速度に及ぼすマンガンの影響  
Table 4 EffectofMnconcentrationonspecificgrowthrateofmetazoa  

Specificgrowthrate，JL，Ofmetazoa（day－1）   

Mnconcentration（mgl‾1）   EC00  

0   
（mgト1）  

1・6   3・2   6▲4  12・8   25・6   51▲2   

（control）  

A，如〝ゆガc鋸 0．330  0．330  0．326   0．320   0．185   0．033  0   14．0   

∧b由sp．  0．145  0，132  0，134   0．097   0．007   0  0   7．6   

翔lわd玩協5p． 0．220  0．211  0．190   0．182   0．190   0，170  0   33．0   

JNbis sp．はマンガン25．6mg／1の添加で10日目にはすべて輿死した。6．4mg／1の添加までは  

正常な個体を呈し供与した汚泥を完全に摂食していたが，対照に比べて〟の低下が認められた。  

12．8mg／lの添加になると摂食活動は停止し顕著な〟の低下が起こった。入bねsp．のマンガンに  

対するECs。は7．6mg／1であった。   

milodinasp：はマンガン51．2mg／1の添加で10日Ehこはすぺて輿死した。25．6mg／1の添加ま  

ではJLの低下はそれほど認められなかった。f％ilodinasp．のマンガンに対するEC5。は33mg／1で  

あった。   

3種の微小後生動物に対するマンガンのEC5。は低い方から∧bゐspりA．鮎鱒〆ね毎」撃沈成九  

Sp．の順になった。  

（5）鉄   

鋼，クロム，亜鉛，マンガンの実験においては微小後生動物が兜死する濃度においてもpHは  

6．3～7．6の範囲で重金属そのものが微小後生動物に影響を及ぽしたと考えられたが．鉄，アルミ  

ニウムの場合は重金属濃度が増すにつれてpHが急激に低下し，重金属濃度とpHが相乗的に作  

用することが予想されたので，pHを調整したものとしないものの二つの系で実験を行った。な  

お，上記の実験において輪虫類はすぺての系において微小貧毛類よりも重金屑に対して耐性を有  

することがわかったので，以下の鉄，アルミニウムについては重金属に鋭敏に反応する微小貧毛  

類を対象として実験を行った。   

微小貧毛類に及ぼす鉄の影響について行った実験結果を表5に示した。なお，実験にはFeCl3・  

6H20を用いFeとして表した。  

－145－   



相森悠平・鈴木理恵・須藤隆一   

表  5 微小後生動物の比増殖速度に及ぼす鉄の影響  

Table 5 EffectofFeconcentrationonspecificgrowthrateofmetazoa  

Specificgrowthrate，JL，Ofmetazoa（dayrL）   

Feconcentration（mglJl）   EC5。  

0  
（mg「1）  

6．4   12．8   25，6   51．2   102．4   
（control）   

22  

A▲ゐ叫わcゐ∫  more than 
．。66  ．37。．  

102．4   

2l  

助言ssp▲   more than 
．121  ．125．  

102．4   

●：SludgesuspensionwasadjustedtopH7．0   

pHを調整しない場合の10日日の培地のpHは対照，鉄濃度6．4，12．8，25，6，31．2，102．4mg／  

lではA．反吸血弱の系において各々6．9，6．4，5．6，3．6，2．9，2．5をまた，郎ぬsp．の系にお  

いて各々7．0，6．7，6，2，4．5，3．1を示した。鉄25．6mg／1の添加ではpHは5以下を呈しpH低  

下による影響で微小貧毛類の増殖阻害の起こることが予想されたが，A．ゐe？，ゆわcゐg，入b怨sp．とも  

にJJは顕著に低下した。12．8 mg／1の添加ではpHは5．6以上を示していたが，Nais sp．A・  

反呵祓弱ともに〟の低下はほとんど起こらず正常な個体を呈していた。なお，このこととリン  

酸緩衡液でpHを変化させた条件下においてもpH5．6程度では増殖に影響が認められなかった  

ことから，微小貧毛類はかなり低いpHにまで耐えて生存可能な生物であるということを明らか  

にできた。A．hembnchi及び∧b由sp．の鉄に対するpH調整しない場合のEC5。は各々22mg／1，  

21mg／1であった。PHを7．0に調整して微小貧毛類を培養すると鉄102．4mg／1の添加までJJの  

低下はほとんど認められず正常に増殖することができた。  

（6）アルミニウム   

微小貧毛類に及ぽすアルミニウムの影響について行った実験結果を表6に示した。なお，実験  

にはA12（SO．）3・16～18H，0を用いAlとして表した。   

pHを調整しない場合の10日日の培地のpHは対照，アルミニウム濃度0・8，1．6，3・2，6■4，  

12．8mg／1ではA．反叫頑張の系において各々6・7，6．6，6．4，5．3，3．6をまた，州通sp．の系  

において各々7．1，7．0，6．9，6．8，6．4，4・8を示した。A．転叫頑張は鉄12．8mg／1の添加で  

は生存個体は極めて少数認められたがすべて奇形を呈していた。6．4mg／1の添加ではpHが5．3  

にまで上昇したために正常な個体を呈し，〟の低下もほとんど認められなかった。A．反呵祓粛  

のアルミニウムに対するEC5。は9．4mg／1であった。  
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Natssp，は6・4mg／】の添加まではほとんどFLの低下は認められず正常な個体を呈していたが，  

12・8mg／1の添加ではpHが5以下になったことも影響を及ぼしたと考えられるが〟は1／2以下  

に低下した。Naissp．のアルミニウムに対するEC5。は12mg／1であった。   

pHを710に調整してA・hemprichi，Naissp．を培養するとア）t／ミニウム102．4mg／1の添加ま  

で〟の低下はほとんど認められず正常に増殖することができた。  

表  6 微小後生動物の比増殖速度に及ぼすアルミニウムの影響  
Table 6 EffectofAIconcentrationonspecificgrowthrateoEmetazoa  

SpecificgrowthTate，JL，Ofmetazoa（dayLl）  

A】亡叩CeJ】tration小】g】1）   

q  O．8  1．6  3．2  6．4  12．8   
（COntrOl）  6．4  12．8  25．6  51．2  102．4●   

A・ゐ叫汚cゐ∫  3二…ミ；．  9．4 morethan  
102，4   

肋たsp▲  3：；；…．  12 morethan    10 
2．4   

●：S】udgesuspensionwasadjustedtopH7．0   

以上述べたようにアルミニウム，鉄のような凝集剤に用いられる金属は適切なpHが維持され  

ておれば，微小後生動物は高濃度にまで耐えられることがわかった。上述した6種の金属のEC5。  

を比較して表7に示した。微小後生動物の増殖に対する阻害濃度はかなりの範囲があったが，毒  

性の強い方からおおむねクロム，飼，亜鉛，ア／レミニウム（pH未調整），マンガン，鉄（pH未調  

整）の順であった。原生動物の毒性の強い方からカドミウム，嗣，亜鉛，クロム，アルミニウム，  

鉄の臆であることが須藤により報告いされているが，微小後生動物がクロムに極めて鋭敏に反応  

するということを除けば，両者において傾向は一致することがわかる。   

実験に使った3種の微小後生動物のうち，A．ゐe〉哩γ7cカ乙∧bksp石和沈溺元sp．は活性汚泥や  

生物膜の中で重要な微小後生動物であり，良好な処理水を放流している場合に優占種になること  

が多いことが知られている。従って活性汚泥や生物膜の中でこれらの微小後生動物の増殖が阻害  

されれば個体数は低下し，処理性能は徐々に悪化してくることが予想される。このため，微小後  

生動物の増殖速度の低下から生物処理に対する重金属の許容限界を検討することは極めて合理的  

であり．しかもこの方法によって普遍的な結果を得ることができると考えられる。  

－147－   



稲森悠平・鈴木理恵・須藤隆一   

表  7 微小後生動物に対する各種重金属に対するEC5。の比較  

Table 7 EC500fthreespeciesofmetazoaforseveralheavymetals  

EC5。（m釦‾1）   

Heavymetal   Cu   Cr   Zn  Mn  AI  Fe   

A．加呵痢血  0，9  0．04  3．4  14，0  9．4  22  

（morethan  （morethan  

102，4●）   102．4－）  

∧匂怨sp．  1．3  0．03  4，3   7．6  12  21  

（morethan （morethan  

102．4●）  102．4り  

月な抽d血sp．  5．4  1．」  9．2  33．0   

●：ThisvalueisacquiredwhenthesludgesuspensionisadjustedtopH7，0   

3．2 フィールド実験   

Ⅹ，MおよびNの3か所の浄化槽の回転円板の生物膜の重金属含量は表8に示す通りである。  

3か所の平均値でみると汚泥中の重金属含量はCrで20mg／sskg，Cuで140mg／sskg，Znで  

610mg／sskg，Mnで430mg／sskg，Feで8，300mg／sskgとなる。またその時の生物相は表  

9，10，11に示す通りである。すなわちK，M，Nの浄化槽の生物膜には微小後生動物が極めて  

豊富に存在している。この時の3か所の浄化槽の処理性能の平均値を表12に示したが極めて良好  

な成績が得られていた。なお，この場合の流入水中の重金属濃度はCr，Cu，Zn，Fe，Mn及びPb  

で各々，0．01mg／1以下，0．01mg／l以下，0．05mg／l，0．54mg／1，0．03mg／1，0．03mg／1以下  

であり室内実験で得られたEC50よりもかなり低い値であった。   

以上，重金属が活性汚泥及び生物族で重要な役割を果たしており，環境変化に非常に鋭敏に反  

応する微小動物にいかなる影響を及ぼすかについて，室内実験及びフィールド実験において検討  

を行ったが，室内実験からは微小後生動物が正常に増殖するための重金屑の許容限界濃度を，ま  

たフィールド実験からは家庭から排出される程度の重金属が生物膜中に蓄積されても生物に対し  

ても，また，処理性能に対しても影響のないことを明らかにすることができた。  
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表  8 生活廃水を処理している回転円板の生物膜中の重金属含量  

Table 8 Heavymetalcontent ofbio・film obtained from rotatingbiological  

discstreatingdomesticwastewater   

Heavymetals（mg／kg）  
Cr  Mn  Fe  Cu  Zn  Pb   

Treatmentplant  

N   17  462  8，060  132  620  38   

M   18  666  12．280  107  518  57   

K   25  459  7，490  119  728  18   

Meanvalue   2q  462  8，q60  132  620  38   

表  9 生活廃水を処理しているK浄化槽の回転円板の微生物相  
Table 9 ExampleofmicrobesinthebiologicalrotatingdiscsatKdomestic  

SeWagetreatmentplant  

Stage  
Biota  

4   

邦〃∂d7乃α   530   660  1，030   

Nematoda  170  100   110   180  

lわJ′JreJ由   1．180   310   30  

（お？で鳥gsf〟m   1．170   320   

乃断反吻句助川   130   10   

月才和I〝βCg〟椚   10  10   10  30  

即iわ5わ桝〝桝  30   

A，℃gJ血  570   440  520  

A肌¢g∂β  80  460   450   560   

E〟g妙加  50   290   480   

l旬相即唖侮  70  160   400   

月，相和白w  200   50   

q似‰仇仰  130  120  80  

月0（わ，〟0〃郎  160  50   

」円g加γP桝∂乃α5  130   120  80  

Populationnumber／mgbioLfilm   
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表 10 生活廃水を処理しているM浄化槽の回転円坂の微生物相  
TablelO ExampleofmicrobesinthebiologicalrotatingdiscsatMdomestic  

SeWagetreatmentplant  

Stage  
Biota  

2   3   4   

PカブわdJ乃α   350   160   340   200   

Nematoda   20  

Hydrocllarima  20   3（l  

βgγP  
5  

l′〃河≠cgJ由  160   90  

（わgγα由r昭  240  

血が赤肌  30  

月）d∂♪カ町d  10   50  

E！¢わJgs  20   

乃那加勧勅助川  4，040  110  90   80  

エ言わ〃Or眈S   20   10   30  

仇w脚化   10  150  

G由〟CO7乃α   20   

q′Cノブdg〟椚   720  10  

Umknownf．s．c．  20  

撤ナ℃I乃gCg〟I循  

A∽0β∂α  100  450  680  

1句血勉伊功魚   100  140   230  

10  50   AJでgJぬ  

軸妙如  140   

戸坂汀和明和明戌  160．990  

励血，〟β乃広   2，150  50  460  940  

旅7甘乃β桝α  90   50   160   

ZpβgJ朗  C  

Filamentousorganisms   CCC   

Populationnumber／mgbio・film  

－15（トー   



生物処理に出現する微小動物に及ぼす重金属の影響   

表 11生活廃水を処理しているN浄化槽の回転円仮の微生物相  

TablellExampleofmicrobesinthebiologicalrotatingdiscsatN domestic  

SeWagetreatmentplant  

Stage  
Biota  

2   3   4   

用JわdJ〃α   3   110   220  3．750  

Nematoda   10   60   90   

l句J′オcgJ血   10   1，080  

（加和地血   10   20   

71ねc力gわ♪ん〆／〟椚   10   30   

Gム7〝rO〝∽   130   60   310  90  

A椚Oe∂β   110   30  

l克力肱J榔〟   20   

A7でgJ由   10  20  

血沈両仲川  220   

P由〟′り7乃0乃舶  290  70   310   440   

β0（わ，〟0祁αS   450  80  890   

月ク／留〃g〝ア♂  220   

バw‡J†い↓  r  

乃わ′鳥IⅦ   CC   

ゑ〉ロgJ“   C   

Filamentousorganisms   CCC   CC   r  

Populationnumber／mgbio・film  

表 12 生活廃水を処理している回転円板法の流入及び処理水質  
Table12 Mean water qualityin biologicalrotating discs process treating  

domestic waste water  

Influent  
Parameter  Effluent  

Septictank  Rotatingdiscs   

BOD  Total   ［mg／1］   195   142   

Soluble  ［mg／l］   53   52   7   

COD  Total   ［mg／1］   46   65   18   

Soluble  ［mg／1］   22   32   14   

SS  ［mg／1］   72   111   

T－N ・  ［mg／1］   21．5   36．6   25．5   

NH．－N  ［mg／l］   14．8   25．3   10．2   

NO2＋NO。－N  ［mg／1］   ND   1．64   12．1   

T－P  ［mg／l］   4．6   6．8   7．4   

0－P  ［mg／1］   2，2   4．8   7．1   

Cl  【mg／り   59   80   77   
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4．まとめ  

① A．hemprichLNaissp．，f％iLodinasp．の銅に対するEC”は各々0．9，1．3，5．4mg／l，クロム  

に対するEC6。は各々0．03，0．03，1．6mg／l，亜鉛に対するEC，。は各々3．4，4．3，9，2mg／1，でマ  

ンガンに対するECs。は各々14，7．6，33mg／lであり微小後生動物は特にCrにより増殖が大きく  

阻害されることが分かった。  

② アルミニウム及び鉄はpH調整の有無により，増殖に及ぼす影響は大きく異なり，pH未調整  

での鉄及びアルミニウムに対するEC5。はA．hemJ）nChi．Nbissp．で各々22，9．4及び21，12mg／  

1であったがpHを7に調整すると両者においてEC，。は100mg／1以上となった。  

③ 微小後生動物の増殖に対する阻害濃度はかなりの範囲があったが，毒性の強い方からおおむ  

ねクロム，銅，亜鉛，アルミニウム（pH未調整），マンガン，鉄（pH未調整）の順であった。  

④ K，M，Nの3か所の浄化槽の回転円板の生物膜の汚泥あたりの重金属含量はCrで20，Cu  

で140，Znで610，Mnで430，Feで8，300mg／sskgであった。なお，この程度の重金属含量で  

は微小動物の生存には影響が認められず，良好な処理水質が得られていた。  

⑤ 浄化槽の流入水中の重金属濃度はCr，Cu，Zn，Fe，Mn及びPbで各々，OLOlmg／1以下，  

0．01mg／l以下，0．05mg／1，0．54mg／1．0，03mg／l，0・03mg／1以下であり室内実験で得られ  

たECsoよりもかなり低い値であった。  
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ArsemicSpeci乱tioninPotSoilCroppedwitllRicePl  

－FlucttLatiorLSOfArsenate，ArserLite，  

AIonomethylarsonateandDimethyl乱rSinatecontents－  

TakejiroTAKAMATSUl，HiroshiAOKl2andTomioYOSHIDA3  

Abstract   
TheseasonalfLtlCtuationsoiarsenate．aTSenite，mOnOmethyl年rSOnate（MMA）and  

dimethylarsinate（DMA）concentrationsofsoilinpotswherericewasbeingcropped  
Wereinvestigated．AfterAscompoundswereextractedfromthewetsoilwithlMHCl，  
theywereanalysedbyflamelessatomicabsorptionspectrophotometry（FAA）coup】ed  
withsoIventextractionandanion・eXChangechromatography．   

Asaresult，althoughtheseasonalfluctuationsinthecontentofAscompounds  
WereSimilartothoseinaricepaddyfield（Terayogai，Miyagi），theproductionofDMA，  
MMAandarsenitewasacceleratedinthepotsoiltowhichricestrawchips（1％）had  
beenapplied．Themaximumcontentswereabout40・foldthoseofthefieldforDMA  
andMMA，and2rfold forarsenjte ut）deTL］00ded eonditions，Afterdrajnage，DMA  
COntentdecreasedrapidlybutMMAcontentcontinuedtoincreaseslightlyforsome  
time．Growthdepres5ionofriceseemedtodependontheamountofarseniteinsoil，  
However，SincevolatileAscompounds．whichhadapungentgarlic・likescentandwere  
tentativelyidentifiedasarsines，eVOIvedfromthenoodedsoilinpot（0．0Ⅹ－0．XJLgAs／  
day），itislikelythathigh1ytoxic arsinesdamage therootsofriceresultinginthe  
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inhibition of nutrient uptake．ln addition，immediately after flooding，the highest  

concentration of As was elutedin the fl00ded water，and the ratios of the  

concentrationsofDMAandMMAtotheconcentrationofinorganicAswerehighby  

afactorof5tolOinsuchwatercomparedwithsoil．   

1．はじめに   

Asは自然界に普遍的に存在する元素であり，土壌中にも10ppm前後存在している（黒ポク末  

耕地：11．2ppm，水田土壌：10．3ppml））。しかしそれが鉱工業活動や農薬散布などにより高濃  

度に蓄積されると，しばしば農作物や人体に大きな被害を与える2◆）。とりわけ鉱山周辺地の水田  

で見られる水稲の生育阻害や減収量は深刻な問題である。農作物への被害は水圧‖こ集中しており，  

隣接する畑地では同→レベルのAsを含有してもほとんど現れない。また，水田土壌への鉄剤の添  

加や，従来現地の農家が経験的に行って来た水田の中干しは水稲被害を最少限にくい止めること  

ができるので，毒性は湛水下で還元生成される亜ヒ酸によるものと考えられて来た。   

しかし最近，土壌や底泥に普通に見られるカビやバクテリア（駄砂地血映滋み附加紬肘用，  

Cα紹d才（おゐ〝∽gCO血6‾8），GJわc由df〃桝和5g〟刑6），〟g〃∽乃0∂αC∠βガ〟椚9）など）がAsをモノメチルア  

ルソン酸（以下MMAと略記）やジメチルアルシン酸（DMA）を経由してアルシンにまで還元気  

化することが知られており，もしこの様な反応が水田土壌中で活発に起こっていれば，非常に毒  

性の高いアルシンが水稲の根を痛め，水や養分の吸収阻害を引き起こしている可能性も考えられ  

る。これは宮崎県土呂久の汚染の実態を記録した書の一節“水を張ると田の底からブスブスブス  

ブスたぎりあがってちいともしまってこん”▲），にもうかがえる。また，アルシンヘの前駆体とし  

て生成されるMMAやDMAも，それ白身の毒性は低いとされているが，土壌や底泥粒子への吸  

着が弱く容易に濯漑水などに溶出するので10・11），Asの地球化学的ならびに環境化学的なサイクル  

を考える場合には，ガスとして大気拡散するアルシンに加え，非常に重要な物質である。さらに，  

近年有機廃棄物の土壌還元が具体化されつつあり，廃棄物にはAsを多く含むものも見られるの  

で，Asの土壌中での挙動の解明が待たれる。この様な観点から，土壌，底泥試料に適用出来る  

DMAやMMAの分析法を確立し，各地のAs汚染地土壌を分析するとともに，現地水田土壌での  

As形態の季節変化を追跡してすでに報告した12）。本研究ではその補足実験として汚染地土壌を用  

いたポット試験を行い，DMA，MMA，亜ヒ酸及びと酸の土壌中での変動や湛水溶液への溶出，  

ならびに水稲の生育状況などを調べたので報告する。  

2．実験方法  

装置，試薬類はすでに報告したのと同様のものを使用した12）。  

2．1供試土壌  

1980年3月28日に宮城県本吉町寺要害で採取した水田表層土を風乾後，2mmのフルイに通  
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して使用した。   

2．2 ポット試験   

a／5000のワグネルポットに風乾土のみ2．5kg充てんしたものと風乾土2．5kgに稲ワラ（チップ  

状）25gを混合して充てんしたものを用意し，各々に元肥として塩化アンモニウム0．316g，過  

リン酸石灰1．04g及び塩化カリウム0．319gを施肥した。1980年6月17日に湛水し，あらかじ  

め5月23日に苗床に播種して用意しておいた水稲苗（品種：コシヒカリ）を3本楯で移植した。  

栽培は筑波大学農林技術センター内のグリーンハウス（25±20C）で行った。潜水は水道水で行  

い，8月27日に濯水を止めた。なお試験は3連制で実施した。   

2．3 EhとpHの測定   

Eh測定はポットの土壌表面から10chと15cmの深さに埋め込んだ自作の白金線電極（0．5  

mmi．d．×5mm）12）と鍍L塩化銀参照電極を用いて行った。またpHはそのつど，ガラス電極と参  

照電極を土壌中（表面より2～3cmの深さ）に差し込み測定した。   

2．4 ヒ素化合物の定量   

フレームレス原子吸光々度計（FAA）での測定及びAs化合物の検量線の作成は既報と同様に  

行った12）。   

2．4．1 ヒ素化合物の分別定量   

亜ヒ酸：5gの土壌（生土）に25m】の1MHCユを加え，30つCで1時間振とう浸出した（1  

秒間1往復以上）。浸出液の4mlを分液ロートに取り，16mlの12MHClを加えた後，ベンゼ  

ンの10mlで2回抽出する。ベンゼン相は合わせて別の分液ロートに取り，水5mlで2回逆抽出  

する。水相を集め，これにMg2＋を0．025％（Mg（NO3）2として）共存させ13＼FAAでAsを定量  

する。   

DMA，MMA及び全無機As：土壌の1M HCl浸出液の別の12．5mJを分液ロートに取り，  

KIの3．32g（水相中のKI濃度を最終的に1Mにする）を加えて十分溶解した後，7．5mlの12  

M HClを加える。ベンゼンの10mlで2回抽出し，ベンゼン相は合わせて別の分液ロートに取  

る。H202を少量含む水5mlで2回逆抽出した後水和を合わせ，無機Asの一部が亜ヒ酸として残  

存するのを防ぐためにさらにHき02水（30％）の1滴を加えて，一昼夜放置する。そのうちの3ml  

を陰イオン交換樹脂カラム（カラムサイズ：10mmi．d．×115mm，樹脂：DowexlX4，酢酸  

塾，200～400メッシュ）に添著し，0．1％酢酸，5％酢酸及び1MHClで順次溶離する。分画さ  

れたDMA，MMA及び無機Asを含むフラクションにMg2＋を0．025％加え，FAAでAsを定量  

する。ただし，DMAやMMAの濃度が低く，十分な定量感度が得られないときには，溶離液に  
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原子吸光測定時の濃度が0．025％になる様にMg2＋を添加した後，凍結乾燥による濃縮を行う  

（Mg2＋を共存させずに凍結乾燥を行うとAsの損失が見られる）。   

ヒ酸羞は全無機As量から亜ヒ酸量を差し引いて求める。  

クロマトグラフィーでAs化合物を分離する方法としては本研究で検討した方法（図1）の他車ニ  

カチオン交換樹脂を用いた方法なども報告されているが1い16），ここでは分離が良く，共存物質の  

図 1クロマトグラフィーによるAs化合物の分離  
Fig．1ChromatographicseparationofAscompounds  

（A）Arsenicconcen．：10JLg（asAs）；Column：1・5cmi・d・×24cm，Silicagel  
（WakogelCrZOO），200－300mesh：EZueTlt（A）Aeetotle／13MCH9COOH（8・7／  
1．3），（B）Acetone／13MCH，COOH（7．3／2．7），（C）Acetone／1MCH3COOIi（1／1）；  
Flowrate：30drops／min；Fractionvolume：250drops／fraction・  
（B）Arsenicconcen．＝5FLg（asAs）；Column：SeparatOrCO】umn（3mmj・d・×50  
cm）equippedinlonChromatograph（Dionex，SystemlO）；Eluent‥（A）0・004M  
NaHCO3，（B）0．003M NaHCOJO．0024M Na2CO，；FIow rate：59ml／h；  
Fractionvolume：50drops／fraction．  
（C）ArsenicconcenL‥10FLg（asAs）；Column＝1cmi・d・×11・5cm，DowexlX  
4，aCetate・form，200r400mesh；Eluent：（A）0・1％CH3COOH・（B）5％CIも  
COOH，（C）1MHCl；Flowrate：20drops／min；Fractionvolume＝130drops／  
fraction．  
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影響を最も受けにくいと考えられる陰イオン交換樹脂カラムを用いることにした。   

2．4．2 湛水溶液の全ヒ素量の定量   

湛水溶液は採取後直ちにミリポアフィルター（0・45J′m）でろ過し，Mg2＋を0．025％になる様  

に加え，そのままFAAで分析した。   

3．結果と考察   

土壌や底泥中に存在すると考えられるAs化合物を表1に示したが17），そのうち本研究で取り  

上げたと酸，亜ヒ酸，MMA及びDMAの化合物は大部分が1M HCl可溶性であり，不溶性の  

土壌粒子に吸蔵されていなければ，1MHClで浸出出来る。また，1MHCl浸出液中での亜ヒ  

酸の酸化は非常に遅いので18），この浸出液を用いれば土壌の亜ヒ酸とと酸をその存在比を変える  

ことなく浸出出来る。ただ，硫化物の豊富な試料では1MHCl中で亜ヒ酸が二次的に硫化物とし  

て沈殿する危険があり，なお詳細な検討が必要であろう。   

湛水期間中の7月27日及び落水後の10月9日と10月柑日にポットから表層土壌（0～5  

Cm）を採取し，直ちに2．4．1の方法でAs化合物を分析した。結果を表2に示す。また，図2と  

3にはAs化合物の相対濃度の変動を土壌Eh，pHならびに水稲の草丈の変動とともに図示した。  

その結果，As化合物の時期的変動は現地水田（寺要害）での結果12）とほぼ同じ傾向を示したが，  

稲ワラを加えないポットではEhの降下が現地より緩やかで，最終的には一250mVγS．NliE（こ  

の電位は稲ワラを加えたポットの最終電位とほぼ同じ）にまで達しているにもかかわらず，試験  

期間を通じてと酸と亜ヒ酸，及びMMAとDMAの割合は逆転していない。一方，稲ワラ添加ポッ  

トではEhは急速に降下し，還元親に各As化合物の占める割合は現地に比べDMAとMMAで  

約40倍，亜ヒ酸で約2倍に達している。落水後稲ワラ添加ポットのDMAは急速に分解減少した  

が，MMAはその後もしばらくは漸増した。これはMMAの分解速度が遅いことと，DMAの分  

解生成物として供給された結果と考えられる。また，水稲の生育は草丈，分けつ数とも稲ワラ無  

添加ポットでは現地より非常に良好であったが，稲ワラ添加ポットでは大きな阻害を受けた。8  

月21日の生育情況を写真1に示す。生育阻害の程度は亜ヒ酸畳に対応している様に思われるが，  

稲ワラ添加ポットのうち生育阻害が特に著しく現れたもの（図3，＊印）では，土壌が締らず，  

ニンニク様の臭気が感じられたので，硝敢銀浸せきろ紙で発生ガスを捕集し，けい光X線分析法  

でAsを確認した（図4）。その結果，湛水期にポット当たり0．OX～0．XJLgAs／dayのアルシン  

と思われるガス状Asが発生していた。これは稲ワラ添加ポットで豊富に生成されたDMAや  

MMAがアルシンヘの前駆体として有効に働いたためで，亜ヒ酸の他にアルシンも生育阻害の重  

要な要因になり得ることを示唆するものである。  
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表 1土壌，底泥中のAs化合物の分類  

TablelClassificationofAscompoundsinsoilandsediment   

（Inorganicarseniccompounds）  

0Ⅹidationstate  Generalfomula  

As2S5  
MxAs，S；（Thioarsenate）  

As20s  
Mx（AsO▲），XE，Mx（HAsO．）yL）orMx（As207），  

As2S32〉  

MxAsySz（Thioarsenite）3）  

MxAs，0岩●〉  

Mx（AsO。）yXヱ，Ml（HAsO3）yX㌔orMx（AsOま）y  
As也）  

MxAs，7）  

MxAsySz8）  
As－S．9〉  

AsSblO〉  

As（Ⅴ）  

As（IlI）  

As（0）  

Others  

NaturallyoccurrlngaSminerals：  

1）M＝Cu，Zn，Pb，Fe3＋，K，Ca，Co，Ni．UO2，Bi20，BiO，Mg，Ba，Mn2’，Mn3’，Al．   

Sr，Na，Y X＝OH，Cl，B（O11）．，SO．．F   
Olivenite，Adamite，Mimetite，Scorodite，Pharmacosiderite，Bayldonite，   

Cahnite，Pitticite，Erythrite，Annabergite，Koettigite，Zeunerite，   
Arsenoclasite，Flinkite，Pharmacolite，Haidingerite．Troegerite．Sainfeldite，   

Schultenite，Dussertite．Forbesite，Lindackerite，etC．  

2）Orpiment．  

3）M＝Ag，Tl，Pb Proustite．Lorandite，Jordanite，Trechmannite，   

Guitermanite．Sartorite，Ⅹanthoconite，etC．  

4）M＝As，Cu Arsenolite，Trippkeite．  

5）M＝Mn2＋，Pb X＝CIArmangite，Trigonite．Finnemanite．  

6）Nativearsenic，  
7）M＝Cu，Ni，Fe2＋，Co，Pt Algodonite，Domeykite，Niccolite，Loellingite．   

Rammelsbergite，Safflorite，Skutterudite．Chloanthite，SperryriteletC・  
8）M＝CutFe2＋，Co，Ni，Pb，Zn Luzonite，Enargite，Tennantite，Tetrahedrite，   

GoldEieldite，Cobaltite，Gersdorffite，Arsenopyrite，Glaucodot，etC．  

9）Realgar．  

10）Allemontite．  

（Organicar父niccompounds）  

R●AsO（OH）20rMx（RAsO3）Y  

RAsO  
RAsS  
R2As0（OH）orM（R2As02）x  

（R2As）丘0  

（R2As）2S  

RIAsO  
RぅAsS  

◆：R＝Methyl・，etC．  
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表  2 ポット土壌中のAs化合物濃度の変動  

Table 2 FluctuationsofconcentrationofAscompoundsinpotsoil  

Sampling DMA MMA Xl X2 As0｛ AsO… DMA MMA XI X2 AsOz As0…  Date  
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図 2 ポット土壌中でのAs化合物の変動  
Fig・2 FluctuationsofconcentrationofAscompoundsinpotsoil  

Soil：SOilpol）utedwithAs（Terayogai，Miyagi）；Blendingofricestrawchips：  
（A）absence，（B）l％、  
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図 3 As汚染土填で栽培した水稲の生育と土壌Eh及びpHの変動  
Fig．3 Growth ofriceplantcultivated onsoilcontaminatedwithAsand  

fluctuationsofEhandpHvaluesinsoil  
Soil：paddy soil（Terayogai，Miyagi）；Blending of rice straw chips：（A）  

absence，（B）1％．  
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図 4 ポット土壌から発生したガス状As化合物の捕集とAgNOユ含浸ろ紙に捕  
集されたAs化合物のけい光Ⅹ線スペクトル  

Fig．4 CollectionofgaseousAscompoundsevoIvedfrompotsoilandX・ray  
fluorescence spectrum ofAscompounds collected on filter paper  
irnpregnat占dwithAgNO，  
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写 真1水稲の生育状況（1980年8月21日）  
Plate・1GrowthaspectofriceplantonAug・21，1980  

BJerldlngofricestrawchips：（A）absence，（B）1％．   

表3にはポットの湛水溶液の分析結果を示した。稲ワラ添加ポットで，特に湛水初期に相当量  

のAsの溶出が見られた。これは土壌への吸着能の弱い亜ヒ酸が多量に生成されたことの他に，稲  

ワラの分解生成物として供給される水溶性の有機物がAsさ＋と錯形成し，溶出したことなども考え  

られる。また，湛水溶液ではDMAやMMAなど有機As化合物の全無機Asに対して占める割合  

が土壌中よりも高いが（約5～10倍），これはDMAやMMA化合物の溶解度が大きいことや土  

表  3 ポット湛水溶液中のAs化合物演度  
Table 3 ConcentrationofAscompoundsinsurfacewaterinpot  

Total As DMA MMA In8曙．As  
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b
 
p
 
 

p
 
 

ppb  

0
 
0
 
0
 
0
U
 
ハ
リ
 
爪
U
 
O
 
O
 
 

8
 
q
U
 
8
 
Q
U
 
（
‖
■
U
 
∧
－
U
 
（
八
】
 
8
 
∧
t
U
 
 

6
 
2
 
0
 
4
 
 

6
 
7
 
7
 
7
 
 

月
n
〕
月
3
5
♪
3
3
一
 
 

N
 
N
 
N
 
 

N
 
 

2
甘
心
4
3
皿
皿
4
一
 
 
 

N
 
N
 
 

N
 
N
 
 

4
3
3
2
 

一
 
 

皿
皿
皿
皿
 
 
 
 
N
 
N
 
N
 
N
 
 

6
 

一
 
 

1
5
 

5
3
9
2
 
1
9
1
7
4
1
5
二
9
1
5
一
 
 

7
 1

7
 

l
 
1
 
6
 
 

二
 
＝
 
■
 
■
 
■
 
】
2
8
．
 
 

一
一
二
 
：
一
‖
 
 

一
一
一
■
 
二
 
】
 
L
9
 
 

1
 
7
 
6
 
1
▲
 
7
 
 

3
 
 
 
 
1
 
り
心
 
2
 
 

【
′
－
 
q
U
 
（
X
）
 
q
U
 
虫
U
 
 

Potl－3：2，5kgair・dried soil．  

Potl■‾3■：2・5kgair・driedsDi】亡Dntainjng25grice鮎ほWd壇姐  

N．D・：nOtdetectable（＜1ppb）．  

●）ニaSAs．  

－161－   



高松武次郎・青木 博・青田雷男   

墳粒子への吸着の差（AsO．3一＞MMA≧DMA川・11））によるものであろう。また，8月23日に現  

地水田（寺要害）で土壌を表層（0～2cm）と下層（2cm以深）に分けて採取し，As化合物  

を分析したところ，亜ヒ酸とDMA含量は両層でほぼ同じであったが（亜ヒ酸：表層（55．7ppm／  

1100C乾燥重当たり），下層（41．1ppm）：DMA：表層（11．2ppb），下層（7．8ppb）），ヒ酸と  

MMAは表層に4倍程度濃縮されていた（ヒ酸：表層（124ppm），下層（36■3pprn）：MMA：  

表層（20．1ppb），下層（5．4ppb））。この結果，水田土壌では下層で微生物により還元生成され  

る亜ヒ酸やDMAが，表層でと酸やMMAに酸化分解されて蓄積されるが，一部は湛水溶液に溶  

出し，水系を通して運ばれて行くものと考えられる。また，湖沼の底泥でもしばしばAs汚染田の  

場合と同様に，Asがその表層に高濃度に蓄積されており18・19〉，その様なかく乱の少ない静かな環  

境でのAsの溶出には，亜ヒ酸やAs3＋の有機物錯体の他，DMAなどが大きな役割を果たしている  

ものと推定される。   
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ヒ素汚染土壌に栽培された水稲の元素組成  
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ElementalCompositionofRicePlant＄CultivatedirLAs・PolllltedSoils  

TakejiroTAKAMATSUl，FusaeHIGA2andTomioYOSHIDA3  

Abstraet   
RicesampleswereobtainediromAs－pOllutedpaddyfields（Takachiho，Miyazaki）  

andfromthepotcultureinwhichAs・pOllutedsoils（Terayogai，Miyagi；lightcolored  
andosoIsuppliedwith200ppmAs）wereused．Afterthesamplesweredried（80’C，1  
Week）andpulverized，theywereanalysedforK，Ca，Mn，Fe，Cu，Zn，As，Br，Rb，Srand  
PbbyX・rayfluorescencespectrometry．   

Asaresult，theuptake ofMn，Cu andZninriceappearedtobedepressedby  
arsenic．while the effect of arsenic on the uptake of other elements was not  
COnSpicuous．Alarge amount of Fewas accumulated as oxide covering the roots．  
ArsenicandafractionofCa，Sr，Zn，MnorPbareconsideredtobeoccludedintheFe  
OXidelayer．TheFeoxidelayercoveringtherootsmaybereducedandbroughttoa  
loosestructurebyAscontaminationofsoil．   

1．はじめに   

じ素の水稲に対する生育阻害は従来湛水下で還元生成される亜ヒ酸によるものと考えられて来  

た1）。しかし，土壌中の亜ヒ酸量や酸化還元電位がほぼ同じであっても，土壌中に有機物が豊富に  

存在すると生育阻害が原著に現れる2）（この現象は，A5を豊富に含む有機廃棄物を水田に還元し  

た場合，再現される危険性がある）。従って，微生物によって生成される非常に毒性の高い有機ヒ  

1，国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田町小野川16番2   

WateratldSoilEnvironmentDivision，TheNationallnstitutefoTEnvironmentalStudies．Yatabe・   

machi，Tsukuba，Ibaraki305，Japan，  

2・昭和56年度 国立公害研究所共同研究月偶波大学 環境科学研究科 〒305 茨城県新治郡綴付天王   

台）   

ReseachCollaboratoroftheNationalIrlStituteforEnvironmentalStudies．PresentAddress：   

Master’sPrograminEnvironmerntalSciences，UrliversityofTsuktlba，Sakura・mura，Niihari，   

Ibaraki305，Japan．  
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AppIiedBiochemistry，UniversityofTsukuba，Sakura・mura．Niihari，Ibaraki305，Japan・   
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素化合軌特にアルシン類が被害を大きくしている可能性や有機物の分解過程で生成される低分  

子の有機酸の一部が，バクテリアに対するヒ素の毒性作用のために，炭酸ガスにまで充分分解さ  

れずに蓄積し，水稲の根を痛めていることなども考えられる。しかし，現在阻害の要因，機構を  

断定するには至っていない。   

本研究では，現地ヒ素汚染水田から採取した水稲とヒ素汚染土でポット栽培した水稲をけい光  

Ⅹ線分析し，ヒ素がどの元素種の吸収を阻害しているかを明らかにして，水稲に対するヒ素の毒  

性発現機構を解明する一助とした。   

2．実験方法   

2．1水稲試料の調製   

水稲試料は1981年8月27日，宮崎県高千穂町土呂久の垂汚染，軽汚染，及び非汚染の各水田  

より採取したもの（品種：黄金錦）と，淡色黒ポク土壌，200ppmのAs（ヒ酸カルシウムとして）  

を添加した淡色黒ボク土壌，及び宮城県本吉町寺要害のAs汚染EE！表層土（0～20cm）でポット  

栽培したもの（品種：コシヒカリ）である。ポット栽培は次の様に行った。a／5000フグネルポッ  

トに上記3種の土壌にそれぞれ稲フラを1％（風乾土当り），、0．5％添加したものと，稲ワラを加  

えないものを約2．5kgずつ充てんした。各ポットには0．48gのNH．Clと1．53gのKH2PO▲を  

あらかじめ土壌に混合施肥した。1981年5月12日（2回目のポット栽培では，8月1日），水稲  

苗を3～4本楯で移植し，グリーンハウス（20～250C，筑波大字農林技術センター）内で9月23  

日（2回目，11月6日）の試料採取日まで全期間湛水で栽培した。湛水は水道水で行った。稲の  

生育阻害はAsと稲ワラの両方を含む土壌で見られたが，特に汚染土（本吉町寺要害）を用いた  

ポットで顕著であった。写真1に刈り取り前日，9月22日の生育状況を示した。   

採取した試料はまず水道水で，次に蒸留水で充分洗浄した。特に根部は入念に洗浄したが，根  

写真1水稲の生育状況（1回目の栽培実軌1粥1年9月22日）  
Plate．1GrowthaspectofriceplantsonSept．22，1981．  

Soj】：（A）Ljghtcoloredandosol，（B）LightcoloredandosoIsuppliedwith  
200ppmAs，（C）Asrpollutedsoil（Terayogai，Miyagi）；Ricestrawchips：（1）  
absence，（2）0．5％，（3）1％．  
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の表面を覆った鉄の酸化膜層は除去できなかったので，根試料の一部をハイドロサルファイト溶  

液（約1％）に浸せきし，鉄酸化層をできるだけ除去した試料を得た。洗浄した水稲は菓，茎，根  

の各部に分け，80－Cで約1週間乾燥後，CycloneSampleMill（UDCorp．）で粉砕して分析試  

料とした。   

2．2 けい光Ⅹ線分析   

2・1で得た粉末試料の500mgを取り，これに内標準溶液（Cs：100mg／ml，Se：1mg／mi）  

の50J‘1を加えて乾燥した後，ポールミル（アルフレッド・フリッシュ社製，Pulverisette5／4  

型）で良く混合した。これをポリエチレン製サンプルカップに移し，粉体のままけい光X線分析  

（非分散けい光Ⅹ線分析装置：ORTEC社製，TEFAL6111）した。なお，分析操作の詳細は既  

報才）と同様である。   

3．結果と考察   

分析結果を表1に示す。まず茎葉中の各元素の濃度を比較すると，Ca，Mn，As，BT及びSrの  

濃度は茎より葉において高く，Feも同様の傾向が見られる。一方，K，Rb，Znでは明らかに茎  

中濃度が高い。次にAs汚染の影響を考察すると，Mn，Cu及びZnは明らかにその吸収が抑制さ  

れる棟である。しかし現地試料では，Cu，Zn濃度はむしろ重汚染地で高いが，これはその様な土  

壌がAsぱかりでなくCuやZnも豊富に含んでいたためと考えられる▲）。他の元素種ではAsの影  

響と判断出来る一定の傾向は認められない。また，As自身の茎葉中濃度は現地試料では汚染の程  

度に関係なく，数ppmと一定しており，ポット栽培の試料でも非汚染土で栽培したもの（1ppm  

以下）に比べれば明らかに高いが，高々10ppm前後である。特に注目すべきはFeとAsが根郡  

に多量に蓄績されていることである。これらは還元剤（ハイドロサ／レフアイト溶液）に浸せきす  

れば容易に除去できるので，大気中の酸素が稲の茎葉を適して根の表面から放出され，土壌溶液  

からFeが根の表面に酸化物として沈着したものと考えられる。また、還元剤処理で除去される  

FeとAsの割合がほぼ同じであるので，A5はFeが酸化物として沈着する際に吸着，吸蔵された  

ものであろう。Ca，Sr，Zn，Mn，Pbの一部も同じ現象でFeの酸化層に取り込まれていると考  

えられる。また，土壌のAs濃度が高くなるほど根部のFe蓄積量が減り，同時にFe酸化層はよ  

り容易に還元剤で可溶化される傾向にあるので，Asは根部のFe酸化層の構築を量，質ともに阻  

害しているといえるであろう。このFe酸化層の変化が間接的に水稲の生育阻害に関与している  

可能性も考えられる。   
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表  1ヒ素汚染土壌に栽培された水稲の元素組成  

TablelElementalcontentsofriceplantscultivatedinAs－pOllutedsoils  
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億は60・C忙重量当たり，掴：宮崎欄高千楓町水田で．’81・8・27に採取：軌（0：非汚染土（淡色凧ポク土壌）及び汚染土（宮城県本吉町寺罫書）を  

用いて行ったポット栽培実験．1回E及び2回目  

L：葉，S：茎．R：根  

R・：ハイドロサル7アイト溶液による洗浄を行った試料  
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合成高分子凝集剤の植物影響●  

久保井 徹1・藤井園博1  

EffectofSyntheticPolymerFlocculantson HigherPlants  

ToruKUBOIL andKunihiro FUJlIl  

Abstract   
EffectoisyntheticpolymerflocculantsonvariousgrDWthstageofhigherplants  

WaSinvestigated uslngliquid－Shaking，Water and soilcultures．The results of  
germinationexperiment（1iquid・Shakingculture）showed that，Ofthe44commercial  
flocculantstested，Onlythecationicone畠inhibitedrootelongationoftumip（BnssicG  
ナゆa）atacoIICentrationoflessthan50mg／1．Criticalconcentrationsofthecationic  
fIocculantswhichinhibittheeIongationoftumiprootsto50％（ED5。）werenegatively  
COrrelatedtotheanionexchangecapacityoftheflocculants（Y＝0，92，P＜0．001），  
A華imilarrelationship was observedinthe root elongation ofChinesecabbage（B．  
Fbkinensis）andrape（B・，1砂a），Sesame（Sesamumindicum）and cucumber（C毎Cumis  
Sativus）were also sensitive to the effect of a cationic flocculant（No．19）whereas  
monocotyledonous wheat（7Wticum aesiiuum）and rice（0，γZa Sativa）wereless  
sensitive．   

Water－Culturedtumipalsoshowedtheinhibitionofrootgrowthby12，5tolOOmg／  
lofcationicflocclユIants．lnaddition，theaerialpartsbecamepale・greentOyellowand  
theweightwasreducedbytheincreaseintheconcentration ofcationicflocculants．  
AnalysesofelementsintumipgrownonmediacontainlngVariousconcentrationsofa  
Cationicflocculantrevealedlowcontentofiron（1essthan50mg／kgdrymatter）inthe  
leavesandextremelyhighcontentofcoppeT（morethanlOOmg／kgdrymatter）inthe  
fibrousrootsascomparedtothecontentsinthecontrolplant．Thiswasconfirmedby  
thefactthattheco・eXistenceofcopperandtheflocculantcausedseverechlorosis．   

Resultsofsoilculturesseemedtobesomewhatmoredifficulttointerpret．Young  
SeSame（15・dayold）wassensitivetotheefEectofacationicflocculant（No．19）（more  
thanlOOmg／kgsoil）？lthoughthegrowthofcucurnberatthesameagewasstjmu】ated  
bytheadditionoftheflocculantattheconcentrationsoflOOto400mg／kgsoil．Yield  
Oftumip，rice，COm，SOybean，barley，rape，pea，Chinese cabbageandbushbeanat  
maturityorinthesemirmaturestagewasnotsignificantlyaffectedbysoiladditionof  

＊ 本論文の一部は日本植物生理学会1980年度年会（4月8日，東京）及び日本土壌月巴料科学会昭和57年慶   

大会（4月6日，福岡）において発表した。  

1・国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   

WaterandSoilEnvironmentDivision，TheNationalInstituteforEnvironmentalStudies．Yatabe－   

machi．Tsukuba，Ibaraki305Japan   
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flocculants，althoughtheplantsgrownonavoIcanicashsoil（totalCuinsurfaceand  

Subsurfacesoilswerel17and150mg／kg，reSpeCtively）tendedtobemoresensitiveto  

theeffectofcationicflocculantsthanthosegrownonasandysoil（totalCuwas7．5mg／  

kg）．EveniIISOilculture，ChlorosisappearedonturnipleaveswhentheflocculantNo．  

19andcopperwereaddedsimultaneously．   

Theseresultssuggestthatthetoxicity ofcationicpolymerflocculantsforhigher  

p】antsjscausedbyl）physica】inhibjtjonofrDOtelongatioJ】and2）cop匹raCCumulation  

inor ontheroots．   

1．はじめに   

生活廃水の処理場や，各種廃水の生物処理施設における固液分離には，従来，消石灰一塩化第  

二鉄などの無機凝集剤が使用されていた。しかしながら，無機凝集剤は汚泥固形分の1／3～1／2に  

も相当する多量の添加を必要とし，汚泥の焼却，埋立て，さらには農地還元に際してもさまざま  

な問題を引き起こしている。合成高分子凝集剤の使用により，これらの問題点の多くが解決でき  

るため，近年その使用量が多くなり，将来は大半の有機性廃水の処理に，この凝集剤が用いられ  

る可能性がある。   

合成高分子凝集剤は，アクリルアミド，アクリル酸及びこれらの類縁化合物の重合によって製  

造されたものが多く，有機物を多く含む廃水処理には，多価アニオン交換体としての性質を付与  

されたカチオン性凝集剤の使用が一般的である1）。高分子凝集剤は処理水中に残存，あるいは汚泥  

とともに系外へ出されることによって環境とのかかわりを持つようになるが，多くの場合，生物  

に対して無害に近いものと考えられていた2‾5）。例外的に淡水魚類に対し，カチオン性凝集剤が等  

を及ぼすことが知られている6‾川が，植物に対しては，ポット（土耕）試験において，高濃度のカ  

チオン性凝集剤が害を及ぼす川程度で，実用上無害に近いとの見方が一般的であった2・3・ll－13）   

著者らは前報‖）において，発芽時のコカブ根の伸長と土壌藻類（CJi由椚ツ血桝β乃都）の生育が，  

低濃度のカチオン性凝集剤によって阻害されることを報告した。本報告では高等植物に対するカ  

チオン性凝集剤の善作用について，凝集剤間差，植物聞差，栽培様式間差を明らかにし，阻害機  

構の推測を試みる。高分子凝集剤の使用が土壌一指物生態系に与える影響に関してむ考案する。   

2．実験方法   

2．1供試した高分子凝集剤   

凝集剤製造各社及び高分子凝集剤懇話会から供与を受けた42種と，薬品会社から購入したポリ  

アクリルアミド2種の計44種を使用した。イオン性による分類の内訳は，カチオン性30種，ノ  

ニオン及びアニオン性各7種である。供試した凝集剤の構造，分子量，粘度，イオン基導入率及  

びイオン交換容量を表ユに示した。イオン交換容量を除く他の物性は製造各社及び高分子凝集剤  

懇話会から提供をうけたものをそのまま引用した。  
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表 1供試した高分子凝集剤の性質  

TablelSomepropertiesofpolymerflocculantsusedinthisexperiment．  

FL（XCULANT MOLECULAR●  IONIC MOLECULAR VISCOSITY  
NO．   STRUCTURE PROPERTY WEtGHT （atO，1％）  

（×10‾6）   （cps）  

IONIC  
RESIDUE   

（％）   

10N  
EXCHANGE  
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－  CATIONIC  

－  CATJONIC  

CATIONIC  
r  CAT10NIC  

CATIONIC  
PMA十PAM CATIONIC  
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PAM（MAN）CATIONJC  
PAM（MAN）CATIONIC  

PMA＋PAM CATIONIC  
PMA＋PAM CAT10NIC  

PMA＋PAM CAT10NIC  
PMA＋PAM CAT10NIC  

PAM（MAN）CATIONIC  
PMA十PAM CATIONIC  
PMA  CATIONIC  

PMA  CATIONIC  
PMA  CATIONIC  
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12  ー  ANIONIC  
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41  

42  
43  
44  

●：PMA；Polymerofdimethylaminoethylmethacrylicacidoritsanalogues   

PAM；Polyacrylamideoritsanalogues   
PAA；Polyacrlicacidoritsanalogues   

PMA＋PMA；CopolymerOEPMAandPAM   
MAN；DenaturedbyMannich－tyPeCOndensation  
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2．2 供託植物   

中生金町コカブ（β′血タt砂αL．）を主として用いた。無双白菜（β′那∫如月7烏よ乃β那ゐ  

Rupr．），コマツナ（β和5ぶgCα，1ゆαL．），金ゴマ（Sgs（Z∽祝例言氾d∫α椚L．），トキワ地道キュウリ  

（C〟C〟∽ねsαめ捕L．），小麦（農林61号）（罰扉わ甜＝瞭瀬川別L．），陸稲（ハツサクモチ）（0′㌍α  

sativa L．），水稲（ホウネンワセ）（0り′Za Satiz）aL．），大豆（Gb，Cine max（L．）Merrill．），菜豆  

（地5β∂J捕 相加膏5 L．），三十日絹さやえん豆（乃甜机 5融飯川 L、），二条大麦（助r滋〃机  

distichumL．emendLam．），トウモロコシ（ハニーバンタム）（ZeamqysL．）の12種もー郡の  

実験に供試した。種子は購入後，低温低湿下で使用直前まで貯蔵した。   

2．3 試験方法   

2．3．1 発芽試験   

暗所下液内発芽試験は既報明こ準じて行った。実験条件は，容器－100ml三角フラスコ，液量  

一20m】，pfJ6，30’C，80rpJⅥ，植物個体数－10，処理期間一播種後1日～3日（コカプ，コ  

マツナ，ハクサイ，ゴマ，キュウリ）または2日～4日（陸稲，小麦），2反復，供試凝集剤濃度  

段階－5～7（倍率2の等間隔），ヌ寸照一蒸留水とした。  

試験終了後，個体ごとに根長を測定し・根の伸長率を至藷×100として算出した0ただし，  

ん，ん，ムはそれぞれ処理区の横長，対腋区の横長，試験開始時の横長を示す。薬剤に対する植  

物影響を評価する上で，動物実験におけるLD5。，魚毒試験におけるTlmと同様に，ED5。  

（EffectiveDose50，50％生育阻害濃度）が毒性基準として用し）られているIE・岬ため，本報告で  

も根の伸長率を基礎としてED5。値を決定した。ED5。（mg／l）は，横軸に凝集剤濃度の対数胤た  

て軸に伸長率をプロットすることにより，グラフから求めた。   

ろ紙発芽試験は常法17）に従って行ったが，温度を2水準（300Cと20bC），pHも7と6の2水  

準，凝集剤濃度4水準（0，100，300，1，000mg／1）に設定した。なお，pIlは10mMのリン酸  

媛衝液を用いて調整した。   

2．3．2 水耕試験  

1夜催芽させたコカプ種子を10個，発泡スチロール枠に張ったナイロン網上に置床した。これ  

を300ml容ポリビーカー（周囲を遮光）中の蒸留水（300mりに浮かべることによって栽培を開  

始した。水耕液はLongAshton組成18）のKNO，とCa（NO，）2を5rnM，EDTApFe・Naを0．05  

mMとしたものをpH6に調整して使用したが，播種後8日冒までは蒸留水，1／10濃度水耕液，  

1／5濃度水耕液，1／2濃度水耕液の順に塩煩濃度を高めていった。8日日にビーカー当たり1個体  

（20日間栽培区では5個体）を残して間引きし，以後，水耕液原液で栽培した。11日後，水耕液  

に種々濃度の凝集剤（No．19）を添加して試験を開始した。以後，前半は3日，後半は2日ごと  

に液を交換（凝集剤も添加）して栽培を続け，30日後（処理開始19日後）に収穫した。20日間  
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栽培区では，処理開始10日後に収穫した。栽培は12時間明期（19，0001Ⅹ，250C），12時間暗期  

（200C），湿度60％に設定したグロースキャビネット内で行い，また培養掛こは連続的に通気し  

た。   

初期生育試験（13日間）では容器として35mmフィルムケース（不透明樹脂製）を用い，播  

種時から水耕液（原液）に各種の凝集剤を添加した。環境条件は上記30日試験と同一にしたが，  

掛こ対する通気は行わなかった。   

2．3．3 土耕試験   

土壌（風乾土）と肥料及び凝集剤は，所定量を配合した後，－ポリ袋内で十分混合してからポッ  

トに充てんした。実験条件は表2に示した。実験1（表2）では凝集剤溶液と風乾土をポリ袋内  

で混合し，ポットに充てんした乱更に蒸留水を加えて最大容水量の60％の水分状態とした。  

表  2 土耕試験の概要  
Table 2 Listofsoilcultureexperiments  

EXPERIMENT   2   3   4   5   

FI．OCCULANT  No，19   Nos－2，32，40  No－2   No．2   No，3   No．才   ND．19   

（mg／kgdrysoil）  0．25，50．100．  

200，400，800   5（札75仇1000   

SOIL●   LCA SAND  LCA   LCA   LCA LCA  LCA】⊥兢 SÅND  LCA   SAND  

SF SF   SF   SF   SF SB  SF S】】 SF  SF   SF   

pH   6－2  6．1   7．0   7．0   7．0  7．0  7．0 7．0 7．0  6．2  7．0  6．1   

FERTILIZER  N  0．1   0．2   0．6   1．0   1．0   

k／pot）  P  0．1   0．13   0．52   0．65   0．87   

K  0   0．1   0．17   0．5   0．83   0．83   0   

POTSIZE   100⊂m】   100c扉   100⊂mi   200亡ml   200亡m】   2mcm】  200mlbeaker   

PLANT  T一皿N】P．M．  SOYBmN．EARLEY．  RICE   TURNIP  TURNIP   

SPECIES  CHINおECA8BAG已  8USHBmN  

WHEAT，SB心岨  CHmESECAIIBAG已  

CUCUMBEIミ   TURNIP   

REPLICATES  3   
3   

DURATION（DAYS）  32   21   76   63   

ENVmONMENTAL  12HL（12kl）【．25●C）  NATURÅL  SAMEAS   SAMEAS  SAMEÅS  SAMEAS  SAMEAS   
CONm10NS   12HD12b－C）  LIGliT   EXp．－2   EXP．－2  EXP．2  EXP．－2  EXP．¶1  

60％R．H．   25●C（DAY卜20■C  EXCEf■TFOR  

（NIGHT）  ⊥OWLÅND  

帥％R．H．  CONDITION   

（30．25■C）   

■：LCAILighlcoloredazldoso）（Yatabe▲rnaChi）；SAND，SandysoiL（Ichinomiya・maChi）：SF．SurLacesoi】：SB，Sllbsurface80il   

2．3．4 凝集剤のイオン交換容量   

カチオン性凝集剤の陰イオン交換容量は，ポリビニル硫酸カリウムを用いたコロイド滴定法19）  

により求めた。  
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2．3．5 植物体分析   

新鮮物重畳を測定した植物試料は，800Cで3日間乾燥させて乾燥物重を測定後，サイタロテク  

けルテク社製）を用いて粉砕した。粉砕物の一定量をはかり取り，全炭素と全窒素は元素分析  

計（CarloErba製）で直接測定し，その他の元素は硝酸一過塩素酸分解後，1％硝酸で定容とし  

て分析に供した。Na，K，Ca，Mg，Mn，Fe，Zzlはフレーム原子吸光法で，Cuはフレームレス  

原子吸光法（高濃度の場合はフレーム原子吸光法）で，またPはバナドモリブデン酸法により測  

定した。結果はすべて風乾物1g当たりの含有量で表示した。クロロフィル含量は無傷葉のまま  

直接グリーンメーター（フジ写真フイルムK．K．製GMl型）で測定し，相対値として表示した。   

3．結 果   

3．1発芽，初期生育試験結果   

3．1．1凝集剤間の毒性比較   

暗所下液内発芽法を用いたコカプ根伸長試験法1▲〉を用いて，44種の高分子凝集剤の毒性をスク  

リーニングした。その結果を表3に示した。50mg／1または100mg／1の凝集剤濃度では，供試し  

た全ての凝集剤とも，コカプの発芽率に影響を及ぽさなかった。一部の凝集剤については500mg／  

1まで濃度をあげて実験したが，すべての磯度域で発芽阻害は起こらなかった。   

一方，50mg／lまたは100mg／1の凝集剤濃度における根の伸長率は，ノニオン性（No．31～37）  

及びアニオン性（No．38～44）の凝集剤では対照（蒸留水）と比べてほとんど差がなかった。し  

かし，カチオン性の凝集剤（No．1～30）では一つの例外もなく根の伸長率が低下し，対照の  

13～54％となった。これらのカチオン性凝集剤についてED5。値を決定したところ，製品によって  

値に大小があり，3．3～210mg／1の範囲にあることが判明した。   

表3にはまた，凝集剤中に不純物として含まれている可能性があるアクリルアミド（モノマー）  

及びアミン類（例としてトリエチルアミン，トリメチルアミンをとり上げた）についての根伸長  

試験の結果を付記したが，100mg／lにおいて特に顕著な影響は認められなかった。   

3．1．2 凝集剤の物性と根伸長阻害との関連   

高分子凝集剤の分子量，粘度，イオン基導入率はそれぞれ2～15×106，20～465cps，0～100％  

の範囲内にあった（表1）。これらの値と根伸長率（表3）との関連を検討したところ（表4），  

粘度は根伸長率とはほとんど相関がないことがわかった。しかしながら，分子量の大きい製品ほ  

ど根伸長率が大きく，またカチオン性の強い製品ほど根伸長率が低い傾向が認められた。凝集剤  

の試験濃度は，害作用の強いものに対しては50ml／gまで，また害作用の弱い（もしくは無い）  

ものに対しては100mg／l以上の範囲でしか設定していない場合もある。それ故，表3に示した根  

伸長率は50mg／1と100mg／1ゐ濃度における傾が混在している。そこで凝集剤濃度と根伸長率  

の関係から算出したED5。値をカチオン性凝集剤の毒性基準と考えて，同剤の物性と比較した。そ   
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襲  3 コカプの発芽と根伸長に与える各種高分子凝集剤の影響  
Table3 Effectofpolymerflocculantsongerminationandrootelongationof  

turnip．  

FL∝CULANT MOLECULAR＋  10NIC  
NO．  STRUCTURE PROPERTY  

GERMINA－   
TION   

（％）  

ELONGA・  ED50  
（ppm）  

1  

2  

3  

4  

5  

6  

7  

8  

9  

10  
11  
1」  

13  
14  
15  
日完  
17  
18  
19  
20  
21  
22  
23  
24  
25  
26  
27  
28  
29  
きp  

31  
32  
33  
34  
35  
36  
き7  

38  
39  
40  
41  
42  
43  
きき  

CAT10NJC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATJONIC  
CATIONIC  
CATlOlllC  
CATIONJC  
CAT10NIC  
CAT10NIC  
CAT10NIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CAT10NIC  
CATIONIC  
CAT10NIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CATIONIC  
CAT10NIC  
CATIONIC  
CATJONIC  
CAT10NIC  
CAT10NIC  
CATlONIC  
NONIONIC  
NONIONIC  
NON10NIC  
NONIONIC  
NONIONIC  
NONIONIC  
NONIONIC  
ANIONIC  
ANIONIC  
ANIONIC  
ANIONIC  
AlllOIllC  
ANIONIC  
ANIONIC  

g8  
100  
100  
100  
96  

100  
98  
94  
100  
98  
98  
96  
98  
98  
94  

100  
94●  
98●  

100●  
98●  
96●  
98■  

100●  
93●  
100  
100  
96  
96  
98  

坦 ＿＿  

98  
98  

100  
96  

100  
100  

野 ＿  

100  
96  
98  
9（）  

100  
98  

p声 ＿▼  

13  
45  
33  
20  
14  
33  
26  
18  
13  
17  
48  
2S  
39  
32  
24  
23  
24●  
20●  
16●  
25◆  

29◆  

37●  
33●  
28◆  

49  
33  
44  
54  
28  

7，5  
38  
17   
4．2  
18   
4．2  

28   
6．S   
5．0   
4．0  

82  
17  
12   
7．1  

10   
5．2   
5．2   
4．4   
3．3   
6．1   
8．6   
6．3  

12．5  
16．5  
35  
20  
56  

210  
21  
32  

PMA＋PAM  
PAM（MAN）  
PAM（MAN）  
PAM（MAN）  
PMA十PAM  
PMA＋PAM  
PMA＋PAM  
PMA＋PAM  
PAM（MAN）  
PMA＋PAM  
PMA  
PMA  
PMA  
PMA＋PAM  
アMA■PAM  
PMA＋PAM  
PMA＋PAM  
PMA＋PAM  
PMA十PAM  
PMA＋PAM  
PMA＋PAM  
PMA十PAM  
PAM（MAN）  

里冬叫▼l堕冬型！＿＿  

PAM  
PAM＋PAA  
PAM  
PAM  
PAM  
PAM  
PAM  

PAM  
PAM  
PAM  
ACRYLAMIDE  

0
 1

9
 

220  
TRIET11YLAMINE  
TRIMETHYLAMINE  100  

＋：PMA；Polymerofdimethylaminoethylmethacrylicacidoritsanalogues   

PAM；PolyacrylamideoTitsanalog11eS   
PAA；Polyacrylicacidoritsanalogues   

PMA＋PAM；Copo】ymerofPMAandPAM   

MAN；denaturedbyMannich・typeCOndensation  

●；Determinedat50mg／1．TheothersaredeterminedatlOOmg／1．  
ED50；Effectivedosexofaflocculantwhichinhibitstheelongationofrootto50％・  
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の結果，カチオン基導入率の大きい製品ほどED5。債が小さい（毒性が強い）関係が認められた（表  

4，図1）。両国子とも対数変換した場合の相関係数は－0．94（0．1％水準で有意）であった（表  

4）。次にカチオン性凝集剤の陰イオン交換容量を求め，ED5。値との関連を調べると．図1と同様  

に負の相関が認められた（r＝－0．92，0．1％水準で有意）（図2）。この場合，強力チオン領域で  

は1次回帰式からのずれが小さく，カチオン性が弱くなるほどずれが大きくなる傾向があった。  

表  4 高分子凝集剤の物性とコカブ反応との相関係数行列  
Table 4 Correlationsbetweentheproperties ofpolymer flocculants andthe  

responsesofturnip  

MOLWE・GHT VISCOSITY CAT10N％ A・EIC  GERMLNÅTION％ gLONGATJO認 ED，。  

MOL．WEIGr［T  

VISCOSITY   

CAT10N％  

A．E．C．  

GERMINATION％  

mONGATION％  

Fユl〟  

N．S．（8）↑  

0
 
 

9
柑
1
 
1
0
 
1
0
 
 

S
 
S
 
S
 
S
 
S
 
N
 
N
 
N
 
N
 
N
 
 
 

9
 
 

7
 
9
 
1
 
1
9
 
1
3
 
 

S
ふ
（
ふ
捕
5
ゝ
 
N
 
N
 
N
 
O
．
N
 
 
 

0．955＝●（20）   

N．S．（21） N．S．（23）  

0．696＝●（21）－0．794＝－（23）N．S．  （44）  

－0．544－（21）0．574＝（23）N．S． （30） 0．851…（19）  

LOG  LOG  LOG  LOG  LOG  
LOG LOG   MOLWEIGHT VISCOSITY CATrON％ A．E．C．  GERMINATION96 ELONGAT70N％ EDb  

MOL．WEIGrIT  N．S．（8） N．S． （7） N．S．（9）N．S，  （19） 0．793＝（19） N．S．（13）  

VISCOSJTY N．S一 （8）  N′S．（9） N鼠 （8）N．S． （10） N．S．（10） N．S．（10）  

CAT10N％  N．S．（7）N．S．（9）  0．935…（20）N．S． （21）0．671＝（21）－0．836＝●（21）  

A，E．C．  N．S．（9）N．S．（8） 0．936＝’（20）  N．S． （23）rD．800＝■（23）－0，890．t’（23）  

GERMINATTON％  N．S．（19）N．S．（10） N．S．（21） N，5．（23）  N．S． f44） N，S．（30）  

ELONGAT10Ⅳ％ 0．788＝（ユ9）Ⅳ．S．（10）0．784●‥（2ユ）一0．畠ユ8＝●（23）N．S．  （44）  

ED5。  N．S．（13）N．S．（10）一0．707＝（21）－0．645＝■（23）N．S． （30） 0．566＝（30）  

LOG  LOG  LOG  

GERMINATION％ ELONGAT10N％ ED5。   

LOG  L（二）G  LOG  LOG  

MOLWEIGHT VISCOSITY CAT10N％ A．E．C  

LOG MOL．  
WEIGIIT  

LOGVISCOSITY N．S．（8）  

LOGCAT10N％ N．S．（7）  

LOGA．E．C．  N．S．（9）  

LOGGERM．％  N′S．（19）  

L（柘ELONGATlON  （）．73（〉＝●（19）  

LOGED，。  N．S．（13）  

9
5
∫
7
1
9
3
 
 
 

軋
 
N
 
軋
 
〇
．
 
 

一
 
 
 

9
 
9
 
1
0
 
1
0
 
8
 
 

S
 
S
 
S
 
S
 
S
 
 

N
 
N
 
N
 
N
 
N
 
 

N．S．（23）  

0．804…（23）N．S．  （44）  

一0．917＝●（舘）N．S． （30） 0．719＝●（30）  

f．ntmberDfsamqles；N．SりnOtSignifjcantatthelO％（evel；1，Si師fi⊂antatthe5％levFZ；－’，＄Lgnificarztat thel％ZeYe】；’’■  

significantatthel）．1％level  

A．E．CりaniotleXChangecapacity（meq／g）   

3．1．3 カチオン性凝集剤感受性の植物種問責   

No．19，2ユ，24，28（衰1）の4種の凝集剤について，コマツナ及ばハクサイの根伸長に対す  

るED5。値を決定し，これらの製品の陰イオン交換容量との関連をみたところ，図2に示したコカ  

プの場合と同様の関係が得られた（図3）。  
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10  刀  Ⅶ   輯  釦1［O  

CATIOMICGROUPほ）  

図1高分子凝集剤のカチオン基導入率とコカプ根の伸長に対するED5掴との  
関係  

Fig・1The relationship between cationic residue percentage of polymer  
flocculantsandED5Oforturniprootelongation  

1  1・5   2  2．5 5 ち．5 一 旬．5 5  

【EQ／G  

図 2 カチオン性凝集剤のイオン交換容量とコカプ根の伸長に対するED5。値と  
の関係  

Fig■2 TherelationofanionexchangecapacityofcationicflocculantstoED5O  
forturniprootelongation  
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図 3 カチオン性凝集剤のイオン交換容量とハクサイ及びコマツナの根の伸長に  
対するED50値との関係  

Fig■3 TherelationofanjonexchangecapacityofcationicflocclantstoED50  
forrootelongationofChinesecabbage（○）and（△）repe   

次に，コカプ，コマツナ，ハクサイ，ゴマ，キュウリ，小麦及び陸稲の7植物についてNo．19  

の凝集剤の濃度を変えて根の伸長量を測定した（図4）。その結果，ゴマは1．5mg／1においてす  

ら，伸長率が64％にまで低下し，調べた植物種の中では最も感受性が高いことが判明した。コカ  

プは同じ濃度で74％と次に感受性が高く，次にハクサイ，コマツナの偵であった。キュウリは比  

較的耐性が強く50mg／1において49％の伸長率を示した。これらの双子葉植物に比べて，小麦と  

陸稲の根長は50mg／1の濃度でも余り短くならなかった。   

3．1．4 ろ紙発芽試験による要因実験結果   

植物に対する薬害試験は，通常第1次スクリーニングとしてシャーレ・ろ紙発芽試験を行うた  

め15），この方法により，pIiと温度を変えた場合の凝集剤の効果を調べた。凝集剤としてNo．2  

を，植物としてコカブを用い，pIi，温度，凝集剤濃度を組み合わせた24直交実験の結果を表5  

に．その分散分析表を表6に，また表7に各要因毎の平均値を示した。発芽率はすぺての処理区  

で98％以上であり，処理間に羞がなかったが，新鮮物量，根長，茎長及び全長は凝集剤濃度の増  

加に伴って減少していた。ただし，液内発芽法で最も廟著な差があった根具についてはばらつき  

が大きく，5％水準で有意差が認められなかった。全長及び根長／茎畏比は凝集剤濃度と培養温度  

との交互作用が認められた。300Cでは凝集剤濃度の増加に伴って全長が減少し，かつ根長／茎長  

比が低下して，特に根が阻害を受けるのに対し，200Cでは300mg／1まで全長と機長／茎長比は  

一180一   



合成高分子凝集剤の植物影智  

（
至
）
エ
ト
望
山
」
ト
0
0
∝
 
 

0 1 2 5q56 810  刀 刃相刃  

M∈／し   

図 4 カチオン性凝集剤（No．19）の濃度変化とコカプ，コマツナ，白菜，キュ  

ウリ，ゴマ，小麦及び陸稲の根の長さの変化の関係  
Fig．4 Effectofacationic polymer flocculant No．190nrOOt elongationof  

tumip（○），rape〔●），Chinesecabbage（△1、CuCuhlber（▲），SeSame（▽），  
Wheat（▼）anduplandrice（×）  

Abaronasymbolmeansavariationbetweentwoflasks．AsymboIwithout  
abarmeansthatthevariationiswithinthesymbol．  

むしろ増加していた。   

3．2 水耕試験籠果   

3．2．1 コカプの生育に対する凝集剤の影響   

イオン交換容量の異なる4種類のカチオン性凝集剤（No．19，21，24，27）を，40mg／lとな  

るよう水耕液に添加して，コカプを13日間栽培した。写真1に生育状況を，また図5に部位別の  

収量を示した。カチオン性が強い凝集剤ほど（No．27→No．19）植物の生育は地上部，地下部と  

も低下した。No．19の凝集剤を含む培養液に生育させた個体では．対照区に比べて根部で4．3％，  

地上部で16．6％の収量（新鮮物垂）しか示さなかった。また，収量の低下に先立って痕及び茎葉  

に異常症状が認められた。いずれの凝集剤処理区でも根は褐変して先端が肥大し，一方，地上部  

はNo．24，21，19区において葉色が薄れ，特にNo．19区では黄白化した（写真1）。   

No．19，20，21及び27のカチオン性凝集剤を用いて20日間水耕栽培した場合にも，これらの  

凝集剤の添加によって生育が著しく低下した（図6，表8）。この実験では対照区の葉色が淡く，  

若干要素欠乏気味であったために，No．27の25mg／l区の葉はむしろ対照区より濃緑色であった  

が，どの凝集剤区でも100mgハ区では若葉が黄化した。しかしながら，栽培13日目の結果（写  

真1）ほど黄化症状は激しくなかった。一方，根部はすべての凝集剤添加区において，生育が不  

良になるとともに褐変した。  
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衰  5 コカプの発芽初期生育に与える高分子凝集剤（ズ），pH（P）と温度（r）  

の影響  
Table 5 Combined effect of a cationic flocculant No．2（X），pH（P）and  

temperature（T）ongerminationofturnip  

No． TREATMENT GERMINAT10N FR．WT．ROOT STEM STEM＋RCOT STEM／RCOT  
P 

（n／1） （  （％） （g）（mm＝mm） （mm）  

1  0   7  30  100  

2  0   6  30  100  

3  0   7  20  100  

4   0   6  20  99．1  

5 100   7  30  100  

6 100   6  30  98．1   

7  ユ00   7  20  98．6  

8 100   6  20  98．2  

9  300   7  30  99．5  

10  300   6  30  100  

11 300   7  20  100  

12  300   6  20  100  

131．000   7  30  100  

141．000   6   30  99．4  

151．000   7  20  98．6  

161，000   6  20  100  

4．22  22．94 18．65  40．62  

3．43 18．27 15．2ユ  33．00  

4．21 23．51 12．38  35．64  

3．25  20．98 10．93  32．11  

2．97 12．42 14，36  24．朗  

2．71 9，90 13．38  25，53  

3，97  22．6112．82  35，37  

3．62  25．48 11．47  37．05  

3．71 9．42 16．56  27．36  

2，82 10．32 13．02  24．45  

3．33  22．52 12．11  35．46  

3．34 13．60 11．51  38．31  

3．05 12．16 15．35  27．43  

2．00  3．5110．77  14．11  

3．38  20．g2 10．17  25．49  

2．37 16．83  7．74  24．45  
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Theexperimentiscarriedolltbyaconventionalpetridish－filterpapermethod．  

pHisadjustedbylOmM NaLphosphatebufEer．  

FR，WT．；Freshweight（g）／100seedlings  

写真1各種のカチオン性凝集剤の添加（40ppm）によるコカブの生育低下とク  
ロロシスの発現  

platelReductionofgrowthandincreasedchlorosisofturnipwithincreasing  
ionexchangecapaCityofcationicflocculants  

Treatmentsare（fromthelefttotheright）；nOflocculants740mg／lofNos・271  
24，21and19flocculantsLForlegends，SeeFig・5・  
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合成高分子凝集剤の植物影響   

表  6 コカプの発芽と初期生育に与える高分子凝集剤（ズ），pH（P）及び温度  
（r）の影響に関する分散分析  

Table6，Analysis of variance for′the effect of a flocculant，pH and  
temperatureongerminationofturnlp  

FACTOR  dLf・   FR．WT． ROOT（R）STEM（S） R＋S  R／S  
LENGTH LENGTH  

FLOCCULANT  

pH  

TEMPERATURE  

XP  

XT  

PT  

ERROR  

Ve  

ば
伊
け
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2
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U
 
1
 
0
 
 

15．36●   24．32－  2．89  

朋．12●◆   8，34  8，00  

102，90＝   31．52－   826．56‥   

2．02  3．04  5．11   

4．73  10．94●  25．11●   

5．89  8．29  18．00－  

0、49  4．55  0．009  0．061  

●：Si釘Iificantatthe5％1evel  

‥：Significantatthel％1evel  

表  7 コカブの発芽と初期生育に与える凝集剤，pH及び温度の要因効果  
Table 7 Factoreffectofaflocculant，pHandtemperatureongerminationof  

turnip  

FACTOR  LEVEL  ROOT（R） STEM（S）  
（mm）   （mm）  

FLOCCULANT  

1
 
3
 
0
 
 

g
 
m
 
 

8
 
2
 
n
U
 
O
 
 

3
 
3
 
ウ
J
 
2
 
 

21．43  14．29  35．49  

17．60  13．00  30．21  

13．97  13．30  31．40  

13，35  11．00  22．87  

7
 
9
 
4
 
2
 
 

6
 
4
 
5
 
5
 
 

18．31  14．05  31，53  

14．86  11．75  28．45  

6
 
 

．
 
．
 

5
 
 

．
 
．
 

TEMPERATURE  （◆C）  3．11  12．37  14．66  27，00  0．88  

3．43  20，81  11．14  32．99  2，24   

No．19の凝集剤を用いて30日間水耕を続けた場合（処理期間19日）にも，凝集剤の添加に伴っ  

て生育は低下したが，その程度は前二者の短期栽培結果よりさらに弱く（表9），また葉色の淡化  

程度も弱くなり，100mg／1区においてすら完全な黄化は認められなかった。また根郡を可食部と  

細根部にわけて測定したところ，可食部では100mg／1区で，はじめて顕著な減少を示したのに対  

し，細根部では25～50mg／l区から重量が減少しはじめた。さらに根の褐変化と根端の肥大は  

12．5mg／1区でも明白であった（写真2）。根端の切片を凍結ミクトロームを用いて作成して検鏡  

したところ，凝集剤処理区の根では，先端から5mm程度上においても細胞が短小であり，対照  

区の根における，この部位の細胞の長さの‡以下にすぎなかったQ  
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久保井 徹・藤井囲博   

表  8 種々のカチオン性凝集剤を含む培養液で水耕栽培したコカプの生育  

Table 8 Effectofvariousconcentractionsandkindsofcationicflocculantson  

topandrootgrowthofhydroponicallyculturedturnip  

LENGTH FR．WT． DRYWT．  

（cm）   （g）   （g）  

FR．WT． DRY WT  

（g）   （g〉  

FLOCCULANT CONC  

NO．  （mg／1）  

NO．OF PLANT  
LEAVES HEIGHT  

（亡m）  

0  6．00a－ 14．67a   3－56a  O．476  8．67b  l．457a O．ユ47  

5．17cd O．203kd O．037  

2．20def O．062cde O．014  

1．50f  O．055de O．013  

4．33b   8．00b：d O．77一にd O．090  

3，朗b   5．70def O．44cd O．050  

3．75b   4．63ef O．30d  O．043  

5，13cde O．240一方   O．033  

4．25cde O．098l）・e O．023  

1．25f  O．015e O∬10  

4．50b   8．63b： 1．07bc O．123  

4．25b   6．88cde D．71bcd O朋5  

4．00b   3．50f O．18d  O．07D  

6．00k D．113b・e O．023  

2．8Sc・f O．078cde O，018  

1．88ef O．100b－e O．005  

4．33b   6．33cde O．49cd O．057  

4．25b   6．63cde O．62bcd O．075  

3．50b   4．00f O．19d  O．018  

27  25  4．50b  9．75b l．28b O．140  12．00a O．275b O．060  

100  3．75b   5．75def O．43⊂d O．050  2．38def O．027de OO50  

●：Meanvaluesinco］umnnotEollowedt）yaCOmOnletter，differsignlficant］y（LSDtest，Pく0．05）  

ThecultuTePeriod；20days  

Thetreatment；15ト20thday  

表  9 凝集剤（No．19）の濃度変化に伴うコカブの生育（水耕栽培）  
Table 9 EffectofaflocculantNo．190ngrOWthofhydroponicallyculturedtumip  

LENGTH FR．WT．DRY．WT． FR．WT．DRYWT （Cm） k） （mg）   反） （mg）  PLANT  NO．OF． FR．WT． DRYWT  

HEIGHT（m） LEAVES （g）  （g）  

6．883b   413．Ob  3．323a   23‘一3a  

lO．74a   736．5a  2．605b   218．5a  

5－583b   37臥3b  O．867cd lO4．0⊂  

6－927b  451．7b  l．353（：  150．3b  

2．723c  198．Oc  O，663d    82．3c  

21．33a●  9．（粕a    21．05a   2．169a  

20．50a  且．58ab   17．67ab   2．16けa  

17．00b  9．33a   12．41bく  1．558tに  

17．08b  7．67k   12，25⊂   1．460⊂  

1367c  6．67c  6．46d  （）朗5d  

・：MeanY扇ue5hcol11mnnOtfol】owedbya亡Om∫nOn】etter，differsi卯ifi亡ant】y（LS【）仁eSt，Pく0・05）  

ThecuIture匹riodis30days，Thetreatments【a代Sattbe12thday一   

3．2．2 凝集剤添加による植物体内成分の変化   

30日間水耕栽培を行ったコカプ（表9）の部位別試料を分析に供し，C，N，P，Na，K，  

Ca，Mg，Mn，Fe，Zn及びCuの含量を測定した（表10）。茎葉部においては，凝集剤（No19）  

の濃度の増加に伴ってFe含量が低下し，100mg／l区では対照区の43％になっていたが，他の元  

素には明らかな傾向を認めなかった。根の可食部（カブ）ではFe含量の低下傾向とともに，P，  

Mn，Zn，Cu含量の若干の低下がみられた。細根部では前2者と全く様相が異なり，凝集剤の添  

加によってCaとMgが減少し，逆にMn，Fe，Cuの中量，微量要素含量が増加していた。特に  

Cuは50mg／1区において対照区の7・6倍もの増加を示した。   



久保井 撒・藤井届憫  

FLOC〔ULANTS（L40MG／L）   

図 5 水耕栽培したコカプの生育に与える各種凝集剤（40ppm）の影響（13日間  
栽培）  

Fig・5 Growthof13－dayoldturniponculturesolutioncontaining40mg／lof  
Various kindsofcationic flocculants  
Eachvalueisthemeanof2plants．Treatment；1st－13thday   

（
U
）
 
■
ト
I
．
∝
」
 
 

FLOCCULANTS   

図 6 培養液中の凝集剤の種類と濃度がコカプの生育に与える影響（20日間水耕  

栽培）  

Fig．6 Effect of various kinds and concentrations of flocculantsin  

COrnbinationontopandrootyieldsofturnipatthe20thdayofwater  

culture  

Eachvalueisthemeanof35plants．  

Treatment；1st－20thday  
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久保井 徹・藤井団博   

表 10 凝集剤（No．19）を添加して水耕栽培したコカプの元素組成  
TablelO Changesin element composition of tumip cultured on media  

containlngVariousconcentrationsofaflocculantNo・19  

誌貯ULANT p  Na K Ca Mg Mn Fe Zn Cu  N C  

（mg／l）  （mg′g）†（mg′g）†Lmg／g）†叩g／g，†（mg／g）T（mg／g）†（mg／g）†（mg／g）†（mg／g）†  

0．1（〉2a O．176a O．02ぬ 0．01ヱ3ab  

O．16ぬ 0．090b O．021a O．0079ab  

O．141a O．帽7b O．023a O．005馳  

0．168a O．079b O．024a O．0131a  

O．131a O．076b O．028a O．0072ab  

ら
○
↑
 
 

3
6
 
 

0．03Za （）．1Zlab（I．834a  仇け125a  

O．029a O．087ab O．029ab O．00粥a  

O．036a O．122a O．029ab O．0103a  

O．020a O，072b O．OZ4b O．0050a  

O．021  0．D76  0．024  0．0043  

↑
（
×
）
出
 
 

凹
じ
く
出
○
↑
S
 
 

仇39けa l．101a O．04pa O．0ユ53b  

O．620a l．979a O．043a O．0（舶a  

l．009  2．302  0．052  0．0786  

0．823 1．345  0．046  0．1167  

0．7（；2  1．447 1）．045  0．0947  

a
 
 

↑
0
0
虚
 
 
 

S
n
O
出
田
【
』
 
 

■：Mea爪VaJueincoJllmnOfeachplantpaバロot如lowedbyacom爪0れk比er，dj鵬r5ignificanl】y（LSDte5t，♪くD・略〉  

†：Drymatterbasis  

Thesamp】esinTab】e9areanalyzed．  

写 真 2 凝集剤の添加によるコカプ根の異常  
Plate 2 Abnormalrootsofturnipgrowninamediumcontaining40mg／lof  

a flocculant No，19  
Treatments：Left，COntrOl（No．1inTablell）；right．inthepresenceofthe  
flocculant（No．5inTablell）．  
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表 11凝集剤（No．19），塩素イオン及び鋼の添加によるコカプの水耕栽培  
一試験設計一  

TablellExperimentaldesigntotestcombinedeffectofaflocculantNo．19，  
ChlorideandcopperCOnCentratjonsjr）CulturesolutjonongTOWth  
andelementcompositionofturnip  

FLOCCULANT  
NO，19（mg／1）  

1  

2  

．く  

4  

5  

6  

7  

8  

［BLOCKl  

〇
．
1
0
〇
．
1
0
〇
．
川
〇
．
1
0
 
 

◆：Clis added as NaCl  

’’：CuisaddedasCuSO．・5H20  

Thecultureperiodis20daysandthetreatmentstartsatthellthday．   

3．2．3 凝集剤と鋼の共存がコカプの生育と元素組成に与える影響  

10日間前培養したコカブを，表11に示した8処理区に移して，さらに10日間水耕栽培を続け  

た。他の栽培条件は3．2．2項の30日栽培試験と同一である。収穫後，生育量，クロロフィル含  

量，及び部位別のCuとFe含量を測定し，凝集札Cl及びCu濃度の影響に関して分散分析を行っ  

た（表12）。表13と14にはそれぞれ生育量と含量に関する要因効果と2因子交互作用を示した。  

茎葉部と細根部では凝集剤（No．19）の添加によって生育が低下し，同時にクロロフィル含量と  

表  12 コカプの生育，及びクロロフィル，鋼，鉄含量に対する各要因の分散分  

析  
Table12 Analysisofvarianceforgrowth，andchlorophyll，COpper andiron  

COntentSOftumip  

BLOClく  

FL∝CUIANT  

COPPER  

CHLORIDE  

F x Cu  

Fx CII 

Cu x C】  

ERROR  
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．
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8．153＝ 11．253＝  0．547  

9．155‥  乱345＝  22．67計＝  

4．393●   2、428   2月09  

0．042   0．054    2．089  

1．112   2．31D D．651  

0．77t；  0．542   0．049  

0．095   0．141   0．132  

3．060   D．025   99．34（）  

2－964   3  

2．853   1  

3．6q8   2  

0．662   0  

0．302    0  

0．126   0  

0．333   0  

0．521   0  

774●   6．009＝  

406  12．767＝  

891   ユ．438  

868   0．061  
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表  12 （つづき）  
Table12 （continued）  

FACTOR  d．E．3rdLEAF4thLEAF  TOP  STORAGEROOT F柑ROUSROOT  

REL．CHL REL．Cl化． Cu  Fe  Cu  Fe  Cu  Fe  

BLOCK  （R） 3 1．g96  2．275  2－220  1．207  0．935  1・309  0・175  3・9別●  

皿ULANT（F）1 59．222＝ 44．050暮●  5．979●  8．7飢＝ 1．024  2・179  63115‥ 42・243‥  

COPPER （Cu）118．223＝ 2D．700暮● 18．885＝ 18．596＝ 55．122‥  6・551■ 259・852‥  4－882●  

CHLORIDE（C】）1 0．111  0．529  2．931  8．775＝  D．650  0朋8 13・117‥ 1・4S3  

FxCu  l13．552＝ 27．107＝ 1－241  7．319●  3．558   0．137   0・029   0・960  

FxC】  1 1．160  0．344   4．18邑   3．680  1．732  1．353  1．326  1・722  

CuxC】  1 0．D25   0．178  1．289   3．551  0．075   0・鵬5   5・755■  0・434  

ERROR  Z2  
ve  o．D32  0．023  24．669 1184．0  21．602  973・3 1176・1  467360・  

・and＝aresignificantatthe5％andl％）evels，reSpeCtively  

FDrtheex匹TlmentaldesigmseeTablell・  

表 13 コカプの生育に対する各要因の要因効果と交互作用  
Table13 Factoreffect ofreplications，flocculant，COpper and chloride，and  

theirinteractionsongrowthofturn1P  

FACTOR  LEVEL NO．OF PLANT  TOP  lミ（：沿T STORAGER（X）T FIBROUSROOT  

DR 
DRY DRY 

LEAVESHE・GHT・⊂m）FR・WT・k） 
k， 

FR・WT・（g－ 
g） ．g， 

0．1209  0．7679  0．0757  

0．0739  0．3926  0．0389  

0．0（；10  0．4489  0．0424  

0．0680  0．2836  0．0293  

仇6819  19．38   2．021  

0．3470  19．00  1．267  

0．2926   22．69  1．041  

0．2934  24．38  1．182  

R
 
 

0．4843  29．75  1．593  0．0892  0．6249  0．0529  

0．3231 1ヱ．97  1．16ヱ  q．0727  q．ユ216  0．q4¢3  
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0．0≦〉50  0－7181  0．0576  

0．0835  0．5316  0．0483  

0．0907  0，3857  0．0485  

0．4854   34．13  1．7（〉5  

0．4832   25．38  1．420  

0．409（） 14．50  1．474  

ヽ
 
 
ゝ
 
 
ヽ
 
 
ヽ
 
 

0．2372 11．44  0．8507  0．0546  0．2575  0．0321  

0朋21 0．6501 0．0529  

0．0964  0．5996  0．0529  

0．0668  0．2754  0．0351  

0．0785  0．3679  0．0455   

0．4984   26．81  1．444  
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写真 3 凝集剤（No．19）と飼の共存がコカプの菓にもたらす著しいタロロシス  
plate3 SynergistieeffectofaflocculantNo．19andc（）prCrOndevelopmentofchloro豆isonturnipleaves  

Treatments：Left，minus floceulant ＋1FLM Cu．centerleft，40mgIlflocculant ＋1FLM Cu；Center right，minus  
flocculant＋10〟MCu；right．40mg／1flocculant＋1恥MC11．Fordetai1s，SeeTablell．   



久保井 徹・藤井園博   

地上部のFe含量も低下した。この傾向はCuと凝集剤が共存している場合に特に顕著であり，著  

しいタロロンスが発現した（写真3）。細根部のCu含量は，凝集剤の添加によって増加した。し  

かし，Cuとの共存による増加は相加的であり，相乗効果は認められなかった。  

表 14 コカプのクロロフィル含量と嗣及び鉄含量に与える凝集剤（No．19），  

鋼及び塩素濃度の影響  
Table14 Effect of replicates，flocculant，COpper and chloride，and their  

interactiononchlorophy11，COpperandironcontentsoftumip  
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Meta】⊂Olltenlsart：ba父dondryweight．   

3．3 土耕試験結果   

3．3．1幼植物試験   

ゴマ，コカプ．コマツナ，ハクサイ，キュウリ，小麦の6植物を，No．19凝集剤を添加した土  

壌（谷田部火山土壌表土と，一の宮砂質土壌）で栽培した（表2一実験1）。15日後，流水によっ  

て土を洗い落とし，根部及び地上部の重量を測定した。表15に800mg／kg添加区の収量を示し  

た。地上部の生育は，火山灰土壌におけるゴマ及び小麦と砂質土壌のゴマが対照区より悪く．逆  

に火山灰土壌のコマツナ及び砂質土壌のハクサイ，キュウリ，小麦では高まっていた。一九根  

部の生育は火山灰土壌のゴマ，コカプ及びハクサイ，砂質土壌のゴマが劣り，逆にコマツナとキュ  

ウリ（火山灰土壌）及びコカプ，キュウリ，小麦（砂質土壌）では凝集剤無添加区より優れていた0  
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合成高分子凝集剤の植物影響  

このように土壌，植物，部位（地上部，地下部）の相違によって結果は大きく異なっていたが，  

ゴマは両土壌，両部位で生育が悪く，逆にキュウリは火山灰土壌に生育した個体の地上部を除い  

て全て生育が良好であった。また火山灰土壌の方が砂質土壌よりも凝集剤の添加による生育低下  

が現れやすい傾向にあった。   

ゴマ，コカブとキュウリについて凝集剤添加量の増加に対する生重量の変化をみると（図7），  

ゴマの根部は両土壌とも50mg／kg土壌以上の添加量で生育が低下し，地上部も砂質土では400  

mg／kg以上で，また火山灰土では50mg／kgから生育が不良になっていた。この値は，従来の善  

作用発現濃度（土耕で1g／kg土壌）11）の1／10以下である。コカプでは，部位や土壌に共通した傾  

向は認められなくなっており，逆にキュウリでは，どの部位，土壌とも高濃度域で生育が良好に  

なっていた。   

3．3．2 中長期栽培試験   

No．2（カチオン性），No．32（ノニオン性），No・40（アニオン性）の凝集剤を火山灰土壌表  

土に添加し，コマツナを栽培した（表2－実験2）0結果を表16に示した。地上部収量はカチオ  

ン性凝集剤（No．2）添加区の250～500mg／kg区で低下したが・1000mg／kg区では再び増加し  

ており，アニオン性（No．40）及びノニオン性（No・32）凝集剤では明らかな傾向が認められな  

かった。播種21日目の草丈はノニオン及びアニオン性凝集剤の高濃度区で対照よりも高い傾向  

にあった。  

表 15凝集剤（No．19）の土壌添加によるゴマ，コカプ，コマツナ，白菜，小  
麦，キュウリの生育の変化  

Table15 EffectofaflocculantNo．190n6plantspeCiesgrownonanandosol  
andasandysoil  
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MG／KG   
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25  50 100：柑（）一拍0 800  
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図 7 ゴマ軌 コカプ（B）とキュウリ忙）の生育に及ぽす土壌添加した凝集剤（No．  
19）の影響  

Fig－7 Effectofacatjonjcf】occuユant（No．19）ongrowthofsesame（A），turnip  
（B）andcucumber（C）  
Forexperimentalconditions，SeetheExp．－1inTable2．  
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合成高分子凝集剤の植物影響  

火山灰土壌表土にNo．2の凝集剤（カチオン性〉を添加し，大豆，莱豆，えん豆，二条大麦，  

ハクサイ，コカブの6植物を生育させた（表2一実験3）。1000mg／kgの土壌添加量においてす  

ら，すべての植物とも対照区の生育との有意差はなかった（表17）。トウモロコシ（表2一実験4）  

を火山灰表土に生育させた場合には，凝集剤添加の影響は認められなかった（図8A，C）が，下  

層土に生育させた場合には，多量添加区において草丈及び地上部収量（新鮮物重，乾物重）が低  

下した（図8β，D）。1000mg／kg区では生育初期から草丈が減少した（図88）。  
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FLOCCULANT－2（g／k9）  FしOCC〕LANT－2（g／kg）   

図 8トウモロコシの生育に対する凝集剤（No．2）と土壌の影響  

FigL8 Effectofacationicflocculant（No，2）onplantheight（A，B）andonfresh，、  

anddryweightsofaerialpart（C，D）ofcorngrownonsurface（A，C）and  

subsurface（B，D）soilsofanandosoI  

Fortheexperimentalconditions，SeetheExp．－4inTable2．   

次に，土壌を3種類（砂質土壌，火山灰土壌表土，火山灰土壌下層土），凝集剤（No．3〉 3水  

準（0，500，1，000mg／短土壌）の処理を組み合わせ，水稲（ホウネンワセ）を栽培（表2一実験5）  

した。その結果，砂質土壌では凝集剤添加によって生育量が増加し，火山灰土壌では低下するこ  

一192一   
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とが判明した（図9）。ちなみに砂質土壌において，無添加区の田面水に緑藻とミジンコの発生を  

みたが，凝集剤添加区では全く発生しなかった。緑藻類の発生に与える高分子凝集剤の影響に関  

しては前報1■〉で検討した。   

火山灰土壌表土のpHを2水準（補正，未補正），地温を2水準（25●C，30■C），凝集剤（No．2）  

添加量を4水準（D，41，124，410mg／kg）としてコカブを栽培（表2－実験6）した。その結  

果を表18に，分散分析表を表19に示した。地上部新鮮物重は，凝集剤の添加により若干低下し  

た（表20）が，他の測定項目では凝集剤添加の影響は認められず，また土壌pHあるいは地温と  

凝集剤添加量との交互作用もなかった。  

表 17 大豆，大麦，莱豆，えん豆，白菜及びコカプの地上部収量に与える凝集  
剤（No．2）の影響  

Table 17 Yields in fresh and dry weights of 6 plant species grown on an 
andosoIcontainingO，0．5andlg／kgsoilofaflocculantNo．2  
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■；MearlVal11eSinTOW Ofeaclliteml10t followedt）y a COmmOnletter，differ   

Significantly（LSDtest，P＜0．05）．  
Forexperimentalconditions，SeeExp：3inTab）e2．   

以上6回の実験を通じて，土耕栽培では葉色の淡化等の症状は特に発現せず．凝集剤の低濃度  

添加による生育阻害はゴマを除いて明らかでなかった。   

しかしながら，No．19の凝集剤100mg／kg存在下で，さらに鋼を20及び40mg／kg添加して  

コカプを栽培した場合（表2一実験7）には，水耕栽培の時（写真1，3）と同様に葉色が淡化  

し（写真4），同時に生育も低下したく図10）。ただし，水耕で認められた根の異常（写真2）は  

発現しなかった。  
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FLOCCULANT－3（g／kg）  

図 9 土壌の種類と凝集剤（No．3）の濃度が水稲の生育に及ぼす影響  
Fig．9 Reversedeffectofasandysoilandanandosolongrowthresponseof  

paddyriceinthepresenceoia董locculantNo．3．  
Fortheexperiemerltalconditions，SeetheExp．、5inTable2．A，BandCare  
plantheight，freshweightanddryweightofaerialpart，reSpeCtively．△，○，  
and●meanthegrowthonsubsurface aIldsurfacesoiJofa】ightcoJored  
andosol，andonasandysoil，reSpeCtively，  

表18 コカプの生育に与える凝集剤（No．2），土壌温度と土壌pHの影響  

Table18 Effectofa？ationicflocculantNo．2，SOiltemperatureandsoilptlon  

thegrowthofturnip   

PLANT  

HEIGHT  

（63day由  

TREATMENT  WITOLE PLANT  TOP  

FLOC・  SOIL  （25days）  （63days）  

ROOT  

（63days）  

CuLANTTEMP．pH FR．WT． DRYWT． FR．WT．I）RYWT．  FR．WT． DRYWT  

（mg／kg）（’C）  ㈲  （g）  k）  k）  旭）  （g）  

Fortheex匹rlmeTltalcorLditiorLS，SeeExp，一6irLTable2，  
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表 19 表18のデータの分散分析表  

Table19 AnalysisofvarianceforthedataofTable18  
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（）  
FACT。R  d．f．W。NT  

FR．WT，DRYWT． FR．WT．DRY WT． FR．WT．DRY WT． HEIGIiT  

FLOCCULANT （X）3   0．767  1．444  9．823’  2．925  4．119  1．264  

SO几TEMP． （T）ユ  占．925●  7．∂32■  〃．406   0．6¢ざ  0．258  10．129●  

SOILpH  （P）1  0・883   0・301  6．125  12．830●   1．561  4．611  

7
 
3
 
0
 
1
 
2
 
3
一
h
U
 
 

「
⊥
 
▲
U
 
n
U
 
l
 
n
U
 
爪
U
 
l
 
 

ⅩT  

XP  

PT  

＼Je  

3  2．788   5．746  1．780   2．035  

3  ユ．j∂2   2．9ユ5  3．764   1．370  

1  2．114   6．571  21．934●  8．717  

0．236  115，0  0．960   0．0189  3．313   仇0170  

d．r．ofERROR  lO  lO  

●：significarltatthe5％1evel  

表  20 表18の各要軌こ対する要因効果  
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4．考 察   

4，1凝集剤の植物影琶に関する従来の知見   

著者らの知り得た範囲内では，高分子凝集剤の陸上植物に対する影響を調査研究した例は数少  

なく，著者らのものを除くと学会口頭発表320▲22），学会誌報文113），研究所報告111），資料集  

32ふ12），及び凝集剤製造各社の試験成績雪があるのみである。   

栗原と渡辺11）は，数種の高分子凝集剤を供した土耕試験を行った結果，ある穐のカチオン性凝集  

剤を，2g／kg土壌の高濃度に添加した場合，アブラナ科植物に発芽遅延，収量低下及び葉の淡色  

化等の害を及ぼすことを見い出した。彼等は製品中の不純物がその原因である可能性を示唆した。  

また園田らも，カチオン性凝集剤のみがハクサイに害を与えることを見いだし22），製品中に混入し  
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ている未重合のアクリルアミドがその原因であると考えた23）。   

今臥著者らの行った実験結果は，カチオン性凝集剤が，1）幼植物の根の伸長を阻害すること  

（発芽初期生育試験），及び2）植物全体の生育低下と葉の淡色化を引き起こすこと（水耕試験と1  

郡の土耕試験）であった。そこで，これらの害徴が，1）凝集剤中の不純物によるものか，あるい  

は凝集剤自体によるものか，また，2）なぜ著作用が現れるのか，について考察を試みる。  

写 真 4 凝集剤（No．19）と嗣の共存によって発現したコカプ葉のタロロシス（土  

耕試験）  

Plate 4 Appearnceofchlorosisonturnipleavesinthesimultaneouspresence  
ofaflocculant（No．19）andcopperinasandysoil  

40ppmCu  20ppmCu   O ppm Cu 

OppmFloc  OppmFloc  OppmFloc   

100ppmFloc  100ppmFloc  100ppmFloc  ＋  十  十              ＋  ＋  十  40ppmCu  20ppmCu  OppmCu   

Thetreatmentsare；  

ppm；mg／kgdrysoil   

4．2 根の伸長阻害現象   

コカプの根の伸長を指標として44種の高分子凝集剤の毒性をスクリーニングした結果（表  

3），すべてのカチオン性凝集剤がコカプ根の伸長を抑制し・逆に・ノニオン性とアニオン性の凝  

集剤が例外なく根伸掛こ影響を与えないことが判明したロこのことは，カチオン性凝集剤に特に  

多い不純軌もしくはカチオン性製品に共通する分子構造や物性が・根の伸長を阻害しているこ  
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DRY ＞EI6日T（MG）  
RELATIVE CHL．  STORAGE ROOT  FIBROUS ROOT  

0 20 qO  O 20 qO  O  20 qo  u  20 月O  

C U（MG／K G S OIL）   

図 10 鋼と凝集剤（No．19）の共存による，コカプのクロロフィル含量と生育の  

低下（土耕栽培）  

Fig．10 CombinedeffectofaflocculantNo，19（100mg／kgsoil）andcopperon  

Chlorophyllcontent and dry weight，Ofturoip grown onIchinomiya  

Sandysoil  

Eachvalueisthemeanof4replicates．Fortheexperimentalconditions，See  

theExp．r7inTable2．  

とを示すものである。   

ポリアタリ／レアミド系の凝集剤に含まれる不純物として，末重合のアクリルアミド（モノマー）  

が最も注目されている2，3）。しかし，凝集剤製品中のモノマーは0．2％以下であること2一）から，100  

mg／1の凝集剤溶液中では0．1mg／1以下のモノマーしか存在していないことになり，コカブ検定  

法では無害である。さらに，凝集剤の分子構造から考えて，ノニオン及びアニオン性の製品の方  

がモノマー含有率が高いはずであることも考慮すると，モノマーが根伸長を阻害する原因ではな  

いと結論できる。またカチオン性凝集剤の大半はアミンを分子内に含むため，トリエチルアミン  

とトリメチルアミンの影響も調べたが，これらも無毒性であった（表3）。これらの結果に加え  

て，凝集剤の毒性が透析膜を隔てて作用せず，また，精製によって強まる事実1一）から，低分子の不  

純物は根伸長を阻害する原因ではないと言える。   

高分子凝集剤自体の性質のうち，粘性は根の伸長率と相関がなく，分子量は伸長率と正に相関  

（すなわち，高分子量の製品ほど毒性が弱い）することが認められる（表4）。根の伸長と分子量  

の相関は，毒性のないノニオン及びアニオン性の製品が，毒性の強いカチオン性の製品よりはる  

かに分子量が大きいこと（表1）によって，見かけ上生じたものであろう。実際，カチオン性の  

製品内では，分子量と根伸長との間に有意な相関は生じていない。コカプ根の伸長に対するED50   
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値が，製品のカチオン基導入率（図1）や，凝集剤のイオン交換容量（図2）と負の相関を持つ  

事実は，凝業剤自体のイオン性の強さが席物に影響を与えていることを強く示唆している。   

コマツナとハクサイにおいても，コカプと同様にED5。とイオン交換容量の関係が得られること  

（図3）は，少なく七もアブラナ科の幼植物はコカプと同じ機構によってカチオン性凝集剤の影  

響を受けることを示している。さらに，多くの槽物でカチオン性凝集剤が根の伸長を阻害するこ  

と（図4）から，高等植物がコカプと同じ機構によって凝集剤の影響をうける可能性が高いと思  

われる。   

幼植物は一般に薬剤に対して感受性が強い15）とはいえ，表2に示したED5。値は従来報告されて  

いる凝集剤の影響濃度…2，と比べて孟～志もの低濃度である。これを分子量を基準に考える  

と10‾8～10▼9モルのホルモン作用の水準となって，高分子物質の作用としては他に例を見ない低  

濃度となる。しかし，ED5。値をイオン交換容量を基準に考えれば，10▼2～10ユ当量／1に相当し，植  

物に対する著作用の水準としては納得のいく値となる。一方，淡水産魚類，貝類，ミジンコ類は，  

低濃度のカナオン性凝集剤によって害作用を受けるも‾1q）。この中でもヒメダカに対する48時間  

Tlm値（半数致死濃度）は，ある種の凝集剤に対して0．12ppmの著しく低い値となっている9）。  

この値は，緑藻類に対する増殖阻害濃度14）やコカプ根に対するED5。値と同レベルであることか  

ら，最も害徴の発現しやすい環境下において，生物に対する凝集剤の作用はppm（mg／1）水準に  

あると言えよう。   

カチオン性凝集剤によるコカブ根の伸長抑制は，検定する期間を播種後0～2日目とするより  

む1～3日日にする方が，さらに2～4日冒の方が，より強まる川。また発芽率は凝集剤の有無に  

よる影響をうけない（表2）。これらの事実と，カチオン性凝集剤の添加区で根の細胞が小さいと  

いう観察結果とから，カチオン性の凝集剤は根の細胞分裂よりも細胞伸長を抑制するものと患わ  

れる。   

液内発芽法によって見いだされたカチオン性凝集剤の強毒性は，播種床の存在（ろ紙発芽試  

験），栄養塩類の存在（水耕実験）や土壌粒子の存在（土耕実験）によって軽減され，また植物の  

令が進行するに従って善作用は弱まってくる（園5，6，表9）。魚貝類に対しても，海水下6・8・9）  

や懸濁物質の存在下了）で害作用が軽減される。しかし，水耕栽培においても発芽試験時（図2）と  

同様に，凝集剤間の著作用の差異がイオン交換容量に依存しており（図5，6），また土耕幼植物  

試験においても，カナオン性凝集剤によってゴマー液内発芽試験でも感受性が高かった植物（図  

4）一の生育が低下する（図7）。それ故，栽培条件が変わっても，植物に対する高分子凝集剤の  

毒性発現機構には，共通した部分があると考えられる。   

土耕試験の結果は植物種，土壌種，土壌pH，温度等の条件の違いにかかわらず，通常の栽培期  

間を経過している限り，何ら一定の傾向を認めることができないようにみえる。特定の収量調査  

項目で凝集剤による生育阻害（または促進）が統計上有意と認められても，他の調査時期，測定  

項目，環境条件下では有意差が認められなかったり，むしろ逆の結果を示した例も少なくない（表  
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16－20，図7～9）G従来の研究では，このように正規の収穫をめざした栽培のみを行っていたた  

が‖一lき） ，高分子凝集剤は基本的に無害であるとの結論になったものと思われる。発芽試験におい  

て比較的耐性が高かったキュウリは，土耕幼植物試験では凝集剤の添加によって生育が良くなっ  

ている（図7）。このことは凝集剤が土壌中で分解し，窒素の肥効をもたらしてしゝる12▼13・27）可能性  

と関連しているであろうし，また凝集剤が土壌の物理性を改善する効果も合わせて持っている12）  

ことともかかわりがあろう。   

カチオン性高分子凝集剤は液体多価イオン交換体であり25），この性質が，カルポキシル基等に  

よって負に荷電した有機性粒子（汚泥等）を凝集させる主因として利用されている1）。このことを  

考える時，→般に負荷電を持ち．陽イオン交換能のある植物根細が凝集剤中のカチオン基と作用し  

あうのは当然とも思える。根の陽イオン交換能が小さい単子葉植物26）で著作用がでにくいことも，  

このことと関連しているかもしれない。またコカプ検定法で用量一反応関係が直線とならず，高  

濃度域で飽和する現象は，凝集剤と根のイオン結合を示唆している。凝集剤のイオン塞が根の伸  

長阻害を起こしているとすると，ろ紙や土壌粒子等の陰荷電を持つ物質や，水耕液（Cl，SOミ‾，  

PO‡‾等の陰イオンが存在する）の存在によって著作用が軽減される現象も納得がいくものにな  

る。実際，水耕液中のCl濃度を100倍に高めることによって害徴が弱まっている（表13）。   

魚類に対する凝集剤の毒性は，凝集剤がえらに付着するための窒息が一因とも考えられてい  

る3〉。しかし，植物の場合には，凝集剤が物理的に根の呼吸を抑制している可能性はあまりない。  

根が嫌気状態になれば，植物休中の多量元素の含量が影響をうけるはずであるが，分析結果は多  

量元素含量に処理区間差がないことを示している（表10）からである。   

以上の考案の結果，カチオン性凝集剤が植物根に与える初期の害は，これが根のアニオン基と  

結合して根の周囲に巻きつき，細胞の伸長を物理的に阻害することによって引き起こされるもの  

と考える（図11）。   

4．3 植物全体の生育低下と葉の淡色化現象   

凝集剤の存在下で水耕栽培したコカプの根が褐変し，板端が黒くなる現象（写真2）と葉の淡  

化（タロロシス）（写真1）は発芽初期生育試験時には認められなかったものである。   

この害徴が現れた植物の菓では，対照に比べて鉄含量が低く，細根部では飼含量が100mg／kg  

風乾物にも達している（表10）。さらに，凝集剤を鋼と共存させることによって著しいタロロシス  

が発鱒するとともに，細破邪の鋼濃度が300mg／kg風乾物以上になる（表14）。これらの事実を  

考えあわせると，根の褐変は鋼の過剰によって引き起こされ，またクロロシスは飼の過剰による  

鉄欠乏2…2）が原因で引き起こされている可能性が強い。   

土耕栽培の結果もこの可能性を支持する。銅ヒ凝集剤（No．19）との共存下でコカプの生育が  

低下し，タロロシスが起こる（図10）からである。さらに，火山灰土壌（全嗣含量：表土－117mg／  

kg士風下層土山150mg／kg土壌）に植物を栽培した場合の方が，砂質土壌（全飼含量7・5mg／  
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kg土壌）に栽培した場合よりも，凝集剤の添加に伴って生育が低下する場合が多い（図8，9）  

ことも．嗣の影響を示唆する。   

本実験で用いた水耕液中の鋼濃度（1FEM）とEDTA濃度（50JLM）から計算すると培養液中の  

嗣の大半はEDTA－Cu2‾として存在しており，カチオン性凝集剤は，これを捕そくしているはず  

である。また第4周期の遷移金属イオンの中では，網イオン錯体の安定度が最大であり，また酸  

素と窒素を含む分子は強い配位子となりうる33〉ことから，凝集剤自身と鋼が錯体を形成する可能  

性も強い。さらに，凝集剤中にペプチド結合がある場合（マンニッヒ変成物）には，Cuと配位結  

合しやすく，この形態でCuを介して根の陰荷電とイオン結合することも考えられる。   

以上の考察から，カナオン性凝集剤による害徴発現の第2次効果は，根に付着した凝集剤がさ  

らに鋼等の重金属を集積することによって，植物に重金属過剰症を引き起こすことにあると考え  

る（図11）。  

（I）PHYSICAL川HIBITION OF  
只00T ELOHGATIOM  

（1Ⅰ）COPPER ACCUMULATJOH  

FしDCCUuN7一咤≡－－－－－ⅧTA－Cue  

図 11カチオン性凝集剤の植物毒性発現機構  
Fig・11Posturatedmechanismforthetoxicityofcationicpolymerflocculants  

on higher plants 

4．4 植物に対する高分子凝集剤の安全性   

水産生物に対する毒物の許容濃度は，48時間Tlmに安食係数0．1を乗じて概略の許容濃度と  

することがしばしば行われている6）。これを援用して，カチオン性高分子凝集剤の植物に対する安  

全限界をED5。または害徴発現鮎の去と仮定すると，発芽時の軸敏条件下で0・3mg／l以下，  
土耕で10mg／kg以下となる。この条件を適用するとカチオン性凝集剤を使用した処理水の多く  

はかんがい（溶漑）に使用できず．また処理産物としての下水汚泥はそのまま土壌に持ち込めな  

くなる。もちろん，本報告中の実験は高分子凝集剤で処理した汚泥を供したものではなく，また，  

凝集剤の作用機構から考えても，通常の条件で土壌に施用された高分子凝集剤汚泥が植物に害を  
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及ぼすことはまれであろうと思われる。しかしながら，ゴマ等の感受性が高い植物を嗣汚染地に  

栽培した場合等についての検討はなされておらず，今後，このような観点から高分子凝集剤の安  

全性に関する見直しが必要であると考える。   

5．まとめ   

カチオン性高分子凝集剤が，発芽試験において高等植物の根の伸長を低濃度で抑制すること，  

水耕試験においては根と共に地上部の生育低下，葉の黄化等の害を低濃度から引き起こすことを  

見いだした。土耕試験においても，ある種の凝集剤はゴマに対して50～100mg／kgの施用量から  

害を及ぽした。またイオン交換容量の大きい凝集剤ほど植物毒性が高かった。コカブの成分分析  

の結果，凝集剤添加区の茎葉部では鉄含量が低下し，州税部では鋼含量が異常に高くなっていた。   

これらの結果から，植物に対するカチオン性凝集剤の害は，1）凝集剤と植物根のイオン結合に  

よる根細胞の伸長阻害，2）銅の過剰と，それに伴う鉄欠乏による全植物体の生育低下と葉の責化  

が特徴であると推察した。   
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土壌，土壌粒径画分及び有機物質中におけるシメトリンの吸着分布  
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AdsorptionandDistributionofSimetryneiIISoils，  

SoilParticle，SizeFractions，andOrganicMaterials  
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Abstract   
Adsorptionofringlabeled14C－Simetrynefromwaterbyaclayeyandasandyrice  

SOil，theirparticle－Sizefractionsandorganicdebris，andricestrawwasdetermined．  
lm】nediatelyafteradsorption，Sequentialdesorptionofsimetrynefromeachofthese  
Sampleswithwaterandamethanol－CH2Cl2mixturewastested．   

Withtheoriginalsoilstheclayeysoilhadaadsorptivecapacity13timesthatof  
thesandysoil，andinthefractionsadsorptlOnWaSfoundtoincreaseastheparticlesize  
decreased. ThO organic debris isolated from the coarse sand fraction was higher 
adsorptivethandidthericestraw．   

Theunextractedportioncontentofthe adsorbedradiocarbon was Eoundto be  
lowerinthecoarserthanintheEinerfraction軍，Whileforthewaterrsolubleportion  
COntentthereversewastrue．Theorganicdebrishadamarkedlylowerwater－SOluble  
portioncontentbutahigherunextractedportioncontentthandidthericestraw，   

1．はじめに   

土壌中におけるトリアジン系除草剤の挙動を支配している重要な因子の一つとして，吸脱着が  

考えられている。これまでに，これに閲した研究が多数報告されており，土壌有機物1），粘土2）に  
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台）   

ReseachCollat）OratOrOftheNationalInstituteforEnvironmentalStudies．Present Address：   

Master’sprograminEnvironmentalSciences，UniversityofTsukuba，Sakura－mura，Niihari，   

1baraki305，Japan  

3・昭和54．55年度 国立公害研究所客月研究員（筑波大学応用生物化学系 〒305 茨城県新治郡桜村天王   

台）   

Visiting Fellowofthe NationalInstituteforEnvironmentalStudies．PresentAddress：Instituteof   

AppliedBiochemistry，UniversityofTsukuba，SakuraLmura，Niihari，Ibaraki305，Japan  
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よる吸着については総説もある。これらの研究は，土壌有機物，粘土による各種のトリアジン系  

除草剤の吸着機構について貴重な知見を提供している。しかしながら，これらの薬剤が土壌のど  

の部位に，どのような状態で吸着分布しているかについては，これまで研究例3－がほとんどなく，  

なお不明な点が多く残されていると思われる。また，この種の農薬の吸着分布状態は，それの土  

壌中における移動及び植物毒性などと密接に関係していると予想される。   

以上の考察に基づいて，筆者らは，水田に広範かつ多量に使用されているs一トリアジン系除草  

剤のシメトリン（2－methylthio－4，6－bis（ethylamino）－Srtriazine）の土壌中における挙動の  

解析を試みることとした。   

本掛こおいては，土壌中におけるシメトリンの吸着分布状態を明らかにすることを目的として，  

2種類の水田土壌と，これらの土壌から分別した各種の粒径画分と植物遺体，及び稲わらによる  

シメトリンの吸脱着を調べた結果を報告する。   

2．実験材料及び方法   

2．1 供試土壌   

福岡県農業試験場の本場水田の二日市土壌及び分場水田の筑後土壌の各作土層から採取し，粗  

大な植物遺体を可及的に除去した湿潤原土を用いた。また，この原土から調製した風乾紳士（2  

mmのフルイを通過したもの）を全土として供した。なお，二日市土壌は，本試験場の試験にお  

いて，シメトリンによる水稲の薬害発生がみられた土壌であり，筑後土壌は薬害が認められない  

か，あるいは軽少であった土壌である。   

2．2 土壌の物理的粒径分画   

湿潤原土のそれぞれを，5’Cの恒温室内で，純水中に十分分散させた私物理的粒径分画法ヰ）に  

準じ，水中姉別法と土壌粒子の比重の差を利用した沈降法とにより，＞2mm，粗砂，細砂，シル  

ト及び粘土の5種類の画分（各画分の粒径範囲は，表1に示した）に分別し，さらに，＞2  

mm，粗砂の各画分については，植物遺体を無機物粒子から分離した。これらの画分と植物遺体  

を，全土と共に，600Cで一昼夜乾燥した後，デシケ一夕ー中のガラス製ビンに保存し，以下の実  

験に供した。また，植物遺体と対比するために，径1．0～0．25mmに相当する大きさに調製した  

新鮮稲わらと腐朽稲わら（4年間野積みして腐朽させたもの）をも供した。   

2．3 シメトリンの吸着実験   

試料の一定量（全土，画分は各1g，植物遺体，稲わらは各50mg）を25ml容キャップ付ガ  

ラス製沈殿菅にとり，これに0．25～5ppmの濃度範囲の1▲C一シメトリン（トリアジン環療乱  

比放射能：17．OFLCi／mg）水溶液10mlを加え，21±1’Cの帝所で，各試料につきあらかじめ求  

めておいた吸着平衡時間（30～240分）振とうした。その後，遠心分離（4．000rpm，5分）し  
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て・試料から分阻回収した液部に残存している1・C一シメトリンの放射能量を，液体シンチレー  

ションスベタトロメーターを用いて測定した。すなわち，液部の0．2mlを，液体シンチレ一夕ー  

（（4gppo＋0．1gpopo）／lトルエン）7ml＋エタノール3mlに溶解したものにつき，放射能  

量の測定を行った。この測定方法は，次項のシメトリンの脱着実験の場合に用いた方法と同じに  

した。なお，本実験はすぺて2連で行った。   

試料のシメトリン吸着量は，1◆C一シメトリン添加前の各試料の放射能量が自然計数値とほとん  

ど同じであったので，添加した1▲C一シメトリン水溶液の放射能量と前述した振とう後の液部中の  

それとの差から算出した。なお，＞2mmの画分の植物遺体と無機物粒子（後者は筑後土壌の場合  

のみ）は，極めて少量であった（表1参照）ので，今回は実験を省略した。   

2．4 シメトリンの脱着実験   

シメトリンがどのような状態で吸着されているかを調べるために，まず，前項で述べた方法に  

より，1ppmの14C－シメトリン水溶液（比放射能：4．0／（Ci／500ml）を用いて，吸着実験に供  

した各試料のシメトリン吸着量を求めた。次いで，このようにしてシメトリンを吸着させた後直  

ちに，試料のそれぞれを，最初に蒸留水10ml，次にメタノール・ジクロロメタン（1：1，Ⅴ／  

v）の有機溶媒10mlを用いて，21±10Cの暗所で30分間ずつ振とうし．シメトリンの逐次脱着  

を行った。各脱着後，遠心分離（4，000rpm，5分）して得られた液部に含まれているl▲Cの放射  

能量を，前項で述べた方法によって測定した。また，この逐次脱着後，試料中になおも残存して  

いる14Cの量を，1■Cの吸着量と総脱着量との差によって求めた。以上の方法により，シメトリン  

の吸着状態を，水可溶態，有機溶媒可溶態，及び水・有機溶媒不溶態の3種類に区分した。  

3．実験線果及び考蕪  

3．1供試土壌の理化学的性質  

表1に示したように，両土壌のpH，全炭素及び全窒素の量はいずれも，ほぼ同じであった。  

表 1供試土壌の理化学的性質  
TablelPhysico・Chemicalpropertiesofsoilsused．  

Distributionofparticle－Sizefractions  

＞2mm Coarsesand二 Fine．  
pH Tota）Total Total  

Soil （H20） C  N C／N M．P．＝ 0．D．■■ M．P．．．0．D．＝ sand Si）t， Clay◆  

Futsukaichi 5．7  2．45 0．19 12．9  7．5  0．2  33．3 1，0  30．1 20．1 8．1  
sandy loam 
Chik11gO  5．6  2．69 0．24 11．2 1．0  0．1  2，0  0．6 17，2 43．8 35．6  
clay loam 

◆ Coarsesand＝2－0・2mm；Finesand：0．2－0，02mm；Si】t：0．02－0．002mm；Clay：＜0，002mm．  
‥ M・P・andO・D：indicatemineralparticlesandorganicdebris，reSpeCtively・  
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しかし，粒径画分組成は，著しく異なっていた。すなわち，二日市土壌では租砂，聞砂の画分が  

多いのに対し．筑後土壌の場合はシルト，粘土の画分が多かった。   

3、2 供託料のシメトリン吸着能   

各試料のそれぞれについて，シメトリンの吸着量と平衡濃度との間には，直線的な比例関係が  

見いだされ（Eg］1a，b），この関係はFreundlichの吸着等温式に従うことが認められた。  
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図 1シメトリンの吸着等温線（21±10C）  

（a）全土，土壌粒径画分の場合  
（b）土壌植物遺体、稲わらの場合  

Fig．1Adsorptionisothermsofsimetryneat21±1QC  

（a）Bysoilsandsoilparticle・Sizefractions：○，Origillalsoil；□and■．mineral  

particlesin＞2mmandcoarsesandfractions，reSpeCtively；△，finesand；▲，  

silt；●，Clay．  

－Futsukaichisandyloam；一－－Chikugoclayloam．  

Ratioofwater（ml）toadsorbemt（g）＝10：1．  

（b）Byorganicmaterials：OandX，Organicdebrisfromcoarsesandfractions  
of Futsukaichiand Chikugo soils，reSpeCtively；△．fresh rice straw；▲，  

decayedricestraw．  
Ratioofwater（ml）toadsorbent（g）＝10：0．05．   

次に，各試料のシメトリン吸着能（吸着量（〃g／g）／（〟g／ml）平衡濃度の比で示したS〉）につい  

てみると（この結果は，図1に示した結果と同様であるので，ここでは図表示しなかった），ま  

ず全土の場合には，筑後土壌の方が二日市土壌よりも著しく高い値（13倍）を与えた。また，両  

土壌間で同じ種類の画分を比較すると，この場合にも，筑後土壌の方が，いずれの種類の画分に  

おいても高いことが見いだされた。他瓦同一種類の土壌の諸画分についてみると，シメトリン  
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土壌中におけるシメトリンの微細な吸着分布   

吸着能は，両土壌ともに，粘土，シルトの画分で最も高く，細砂画分，粗砂，＞2mmの画分の無  

機物粒子の順に漸次低下することが認められた。これらの事実は，1）粒径画分組成を互いに著  

しく異にする二日市土壌も筑後土壌もともに，シメトリンを吸着保持する能力が蒔い土壌部位は，  

粘土，シルトの画分であること，及び2）全土のシメトリン吸着保持能力の程度を規制している  

主要因子の一つは，粘土，シルトの画分の含有量であることを示していると考えられる。また，  

両土壌間で同じ種類の画分を比較した場合，すべての画分において，筑後土壌の方がより高いシ  

メトリン吸着能を与えるという事実は，両土壌の同じ種類の画分間には，有機物の量と種類1），粘  

土鉱物の種類2）などに相違があることを意味していると思われる。   

雨土壌の粗砂画分から分離された植物遺体に，同程度の少なからぬシメトリン吸着能があるこ  

とが見いだされキ（図1b参照）。これらの植物遺体を稲わらと比較すると，シメトリン吸着能  

は，植物遺体＞腐朽稲わら＞新鮮稲わらの順に低下することが認められた。．また，この順位は，  

これらの試料の腐朽化の程度が低くなる順位と同じであった。このことは，植物週休の起源のす  

ぺてが稲わらではないにしても，シメトリンの吸着能は，腐朽化が進んだ植物体の方が，それが  

進んでいない植物体よりも高いことを示唆しているといえよう。   

3．3 供試料におけるシメトリンの吸着状態と分布   

シメトリンがどのような状態で吸着分布しているかを調べた結果を図2に示した。結果は，  

吸着した14C－シメトリンの放射能量（水可溶態，有機溶媒（メタノール・ジクロロメタンの等量  

混液）可溶態，水・有機溶媒不溶態の各部分の14Cの放射能量の総和）に対するパーセントで示し  

た。   

この図から明らかなように，吸着されたシメトリン中の水可溶態部分の割合は，全土，諸画分  

ともに，二日市土壌の方が筑後土壌よりも高く，他方，吸着されたシメトリン中の水・有機溶媒  

不溶態部分の割合は，筑後土壌の方が二日市土壌よりも高いことが認められる。また，後者の割  

合が，筑後土壌の粘土画分で異常に高いことが注目された。   

次に，同一種類の土壌内で諸画分を相互に比較すると，水可溶態部分の割合は，両土壌ともに，  

粒径の細かい画分に比べて，粒径の粗い画分の方が高い傾向を示した。これに対して，水・有機  

溶媒不溶態部分の割合は，細かい画分の方が粗い画分よりも高い傾向があることが見いだされた。  

他方，有機溶媒可溶態部分の割合については，筑後土壌の粘土画分が著しく低い値を示すことを  

除けば，前述した水可溶態部分，水・有機溶媒不溶態部分の各割合についてみられた傾向は，い  

ずれも見いだしがたかった。   

一方，植物遺体，稲わらの場合には，水可溶態部分の割合は，腐朽化の程度が最も低い新鮮稲  

わらで最も高く，次いで腐朽稲わら，両土壌の植物遺体の順に，腐朽化の程度が高くなるに伴い  

低下した。他方，有機溶媒可溶態部分，水・有機溶媒不溶態部分の割合はそれぞれ，水可溶態部  

分の場合とは反対の傾向を示した。なお，両土壌の植物遺体に吸着されたシメトリンの各態の分  
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土壌中におけるシメトリンの微細な吸着分布  

Percent of carbon－14adsorbed  

lOO O  50  1（氾  

Futsuk且ichis8ndyloaJn  Chikugo c】8y】0且m  

Origin8lso王1  

M．P！in＞2】Ⅶ  
fr且Ction  

M．P†in co且rSe  
s8nd fraction  

Fine sand   

Silt   

Clay  

O・がincor5e  
sand fr且Ct10n  

厄ニt。ニ。こbl∴4占 ［コ water－50】uble14c  
Eヨ methano】／CH2C12－SOluble＝c  

■ unextractedl‘c  

図 2 全土，土壌粒径画分，土壌植物遺体，及び稲わらにおける‖C－シメトリン  

の吸着分布状態（21±10C）  
Fig．2 Distributionofadsorbed14CinFutsukaichiandChikugo soils，their  

particle・Sizefractions，andorganicmaterialstreatedwithlOmlofl  
ppmsimetryneat21±10C  
Thesesamples，immediately afteradsorption，WereSuCCeSSivelyextracted  
withwaterandamixtureofmethanolandCH2C12（1：1）．Oneextractionwas  
performedwitheachsoIventL  
●：M．P．andO．D，aS forTablel，  

布の様相が，新鮮稲わら，腐朽稲わらのそれと比較すると，類似しているこ上が注目された0   

また，ここで述べたシメトリンの吸着状態について言及すれば，水可溶態部分は，土壌粒子，  

土壌植物遺体から容易に脱着して，土壌水中に移行する．植物に吸収され易いシメトリンに相当  

し，他方，水・有機溶媒不溶態部分は，水のみでは脱着が極めて困難であるシメトリンに，さら  

に，有機溶媒可溶態部分は，前二者の中間的性質をもったシメトリンに相当すると考えられる。  

また．これらの三者間には，シメトリンの吸着保持機構になんらかの相違があると推定される。  

従って，これまでに述べてきた事実は，1）士風土壌植物遺体，稲わらによるシメトリンの吸  

着保持には，幾つかの異なった機構が共存して働いていること，及び2）これらの機構のそれぞ  

れが吸着に関与している程度は，土壌の種掛こよって，また，同一種類の土壌では土壌構成粒子  

の粒径の紹粗によって大きく異なり，さらに，土壌植物遺体，腐朽稲わら，新鮮稲わらにおいて  

は，それらの腐朽化の程度に応じて変動することを意味していると考えられる。   

以上に述べた実験結果から，土壌中でシメトリンが，幾つかの異なった吸着状態で，不均一に  

分布していることの一端を明らかにすることができたと考える。また，シメトリンの吸着能と吸  
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考状態は，土壌粒子一土壌水間におけるシメトリンの挙動と密接な関係にあると推定された。   

4．まとめ   

砂壌土と埴壌土の各水田土壌試料を，物理的粒径分画法により，数種類の画分と植物遺体に分  

別し，これらと元の土壌（分画しない土壌），及び2種類の稲わらについて，l▲C～シメトリン（囁  

棲識）の吸着量，及び吸着直後，水，有機溶媒（メタノール・ジクロロメタンの等量混液）によっ  

て逐次脱着される量を調べ，次の結果を得た。  

1）シメトリン吸着能（吸着量〟g／g：平衡濃度〟g／mlの比）は．いずれの土壌も，粘土，シ  

ルトの画分で最も高く，画分の粒径が粗くなるに伴い漸次低下することが認められた。他方，元  

の土壌の場合には，埴壌土は砂壌土の13倍高いシメトリン吸着能を示した。両土壌の粗砂画分か  

ら分離された植物遺体のシメトリン吸着能は，同程度であり，腐朽稲わら，特に新鮮稲わらのそ  

れよりも著しく高かった。   

2）吸着されたシメトリン中の水可溶部分の割合は，いずれの土壌の場合にも，画分の種類に  

よって異なり，粒径の粗い画分で高く，粒径の細かい画分で低かった。他方，吸着されたシメト  

リン中の水・有機溶媒不溶部分の割合は，これとは反対の憤向が認められた。雨土壌の植物遺体  

はいずれも，腐朽稲わら，特に新鮮稲わらに比べて，水可溶部分の割合が極めて低く，水・有機  

溶媒不溶部分の割合が高かった。   
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久保井 徹ら  

1．はじめに   

ライシメーター（Lysimeter，ギリシア語の≠1ysi”＝looseningに由来する）1）は，土壌の水収支  

（降雨，蒸散，浸透）や物質収支（施肥等による持ち込み，植物吸収，土壌残留，溶脱）を測定  

するための装置である。これには，1）自然状態の土層の周りを囲い，底面を設けた欧州型  

（monolith型）のものと，2）有底の枠内に外部から土壌を持ち込む米国型のものとがあり，いず  

れも底部，もしくは土層の各所から浸出する水を採取できるようになっている。二つの型は，そ  

れぞれ長所と短所を持っているが，現在では大部分が2）のタイプであり，単に「ライシメーター」  

という場合，この型を示すことが多い。本研究所，土壌環境実験棟にも2）型のライシメーターが  

設置されているが，地上部の温湿度と潜水（降雨）量，及び土壌の温度と水分を制御でき，さら  

に各種の自動記録装置を備えている点で，従来のものでは不可能な精密な実験を行えるように  

なっている。   

下水汚泥等の有機廃棄物の施用に伴う，土壌環境の変化を評価するためには，第一に，持ち込  

まれた各成分の収支を測る必要があり，収支との関連で，土壌の物理的，化学的，生物的性質を  

考察していかねばならない。土壌環境全体に関する総合研究を行うには，ある程度の規模を持ち  

ながら，環境を精密に制御できる実験施設が必要である。そこで，この研究のために前述の環境  

制御型ライシメーターを使用し，すでに多くの成果をあげている。   

本報告では，環境制御型ライシメーター（以後，単に，ライシメーターと呼ぶ）の機能を述べ，  

運転や利用に際して留意すべき点を指摘した。  

図 1環境制御ライシメーターの概要図  
Fig．1AJysimeterfaciJitieswhichcancontrolenvironmentalconditions  
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環境制御ライシメーターの概略と運転上の留意点  

2．ライシメーターの機能   

本装置は，国立公害研究所，土壌環境実験棟内に8基設置され，うち4基は畑地用，残りは水  

田底質用である。これらは，土壌域（ライシメーター本体）と，植物生育域（4基ずつ2室の自  

然光温室）の2種の環境域から構成されている。   

2．1 土壌蛾   

土壌域には土壌温度と土壌水分，地下水位の制御を行い，土壌温度，土壌水分，濯水量（地下  

水補給量）と浸透水量の計測，及び土壌溶液と土壌空気の採取を行う装置が備えられている（図  

1）。  

写 真1植物生育域  
PlatelAviewoflysimetersinagreenhouse  
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久保井 徹ら  

本体仕様：内径170cm，直胴部230cmの円筒の下に円錐郡（高さ30cm）がついた形である  

（表面積2．27m2，直胴部体積5．22m3）。菅壁内面に，イソプチルイソプレンゴムのライニン  

グ（壁面4mm，底面6mm）を施すことにより，耐蝕性を高めるとともに漏水を完全に防いで  

いる。直胴部と円錐部の周囲には，循環水を流すためのジャケットが，4室に分けて取り付けて  

ある。また胴部は，垂直方向に8か所の測定ノズル（径50mm，25cm間隔）と，3か所の観測  

窓，1か所の土砂搬出口を持つ。   

土壌水分の測定と濯水：土壌水分は，水頭高発信装置付きのテンシオメーターで記録できる（0  

～2．7pF）。潜水は，地表部の24本のテフロンチューブから行い（写真1），11単位で1回に10  

1まで行うことができる。タイマーに連動した定量濯水方式，土壌水分計に連動したタイマー定量  

潜水方式，及び田面定水位保持潜水方式（水田底質用として使用する場合）のいずれかが採用で  

きる。  

写 真 2 ライシメーターの制御盤  
Plate 2 Aviewofacontrolpaneloflysimeters   

浸透水量測定装置：ライシメーターの直胴部の最下部（230cm）から流出した浸透水は，浸透  

水貯留槽に導かれる。槽内の水位左自記させることにより，浸透水童を測定する。   

地下水位設定装置：地下水位は，土層の任意の位置にマリオットタンクを移動させることによ  

り，設定する。地下水の補給は230cmの位置から行い，補給量を自記する。   

土壌温度の制御：循環水の温度を，冷水または温水との熱交換によって制御し，この循環水で，  

地温を制御する。温度制御範囲は15～50tC±1、50C（土壌充てん時の内壁温度）である。  
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環境制御ライシメーターの概略と運転上の留意点  

その他：測定ノズ′レから温度センサー，溶液サンプラー，気体サンプラーを挿入することによ  

り，地温の記録と，土壌溶液及び土壌空気の採取ができる。溶液サンプラーは，測定ノズルを通  

して土層中に挿入するポーラスカップと，カップからの水を導くアクリル管とゴム管，ゴム管に  

接続する採水容器，及び系内の陰圧を保つ定圧保持装置からなっている。また．気体サンプラー  

は，ガラスフィルターカップと，これから空気を導くどこ－ル細管，及び細管を接続する注射筒  

型の自動吸引装置からなっている。   

サンプラーを除いた諸機能の運転と記録は制御盤で行われる（写真2）。なお給水水源は蒸留水  

である。以上の記述は公害研第20匝】建築工事仕様書（昭和工事K．K）を参考にした。   

2，2 植物生育城   

植物生育域は，土壌環境実験棟2階にある二つの自然光温室であり，それぞれ4基ずつのライ  

シメーターの本体が開口している。各室の面積は53．8m㌔温度制御は，夏期20～350C±28C，冬  

期15～350C±20Cの範囲で，任意のプログラムを組むことができる。湿度は50～70％±10％（ー．H）  

の範囲で設定可能であり，昼夜固定式である。また温室外面はペアガラス張りである。   

3．予備実験結果   

この章では，ライシメーターを用いた実験を行うにあたっての基礎データ，及び下水汚泥を施  

用した本実験中に生じた問題点等について述べる。以下の記述はすべて畑地用として使用した4  

基についてのものであり，1基ごとに区別する必要がある時は設置場所の西側から順にNo．  

1～No．4とした。  
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図 2 ライシメーターの断面図  

Fig，2 Longitudinalcross－SeCtionofalyslmeter  
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3．1 土壌充てん   

充てんした土壌は，本研究所内の旧落花生畑から採取（採取時は雑草原）した淡色黒ポク土壌  

である。採取は地下5～40cmの表土と40～100cmまでの下層土に分けて行った。風乾後，表  

土は5mm，下層土は10mmのふるいを通過させた。土壌充てんに先立って，ライシメーター最  

下部（円錐部）に磁製ボールと石英砂を詰めた（図2）。次に節別した下層土を水と共に流し込  

み，最下部の排水口から水を抜きながら，本体上面から20cm下まで充てんした。表層20cm  

は，姉別表土をのせ，潜水して落ち着かせた。この作業は1978年2月に終了したが，その後潜水  

を続けて充てん土壌を安定化させた。1979年1月に下層土部分20cmを排除し，表土を補充して  

厚さ40cmとした。   

観測窓からの観察により，土壌の充てん状態は極めて良好であると判断した。これは，その後  

に測定ノズルから各種のセンサーやサンプラーを打ち込んだ時の圧密状態や，土層内の成分の移  

動速度が遅く，亀裂がないと考えられること2）から確認できた。また多くのラインメーターでしば  

しば問題となる水もれは全くなかった。   

3．2 潜水と浸透水  

1978年12月から汚泥施用試験の開始前（1979年8月）までの潜水経過を表1に示した。6月  

まではタイマー連動方式で，4基のライシメーターに同一量（設定量）濯水した。潜水量が不規  

則であるのは，乾燥過程の笥察をしたためである。7月と8月は土壌水分状態を4基とも同一に  

するために，土壌水分計（地下30cm）連動方式で潜水した。しかしながらこの方式は，水分計  

の調整不良のためにうまくいかなかった。また，定量ポンプで送り出された水量は，No．1から  

No．4の順にそれぞれ8．11，8．11，7．41，8．11（各101設定時）であり，設定量よりかなり少  

なかった。さらに，汚泥施用試験開始後も自動潜水方式をとることにより，汚泥施用区において，  

地表面の潜水むらが生じた。このために地表に多量の塩類が集積した。例えば地表下2～5cmの  

層が0・08mg／g土壌のNO3－N量に対して，0～2cm層のNO3－N量は5．4mg／g土壌に達  

した（1980年10月，No．1ライシメーター）。それ故，現在はじょうろによって所定長の潜水を  

行っている。   

濯水に伴う浸透水の流出過程の例を，図3に示した。濯水後，18時間目頃から浸透水量が急増  

した。試験開始前の浸透水童は，調整不足のために，正確な測定ができなかった。ちなみに試験  

開始後5か月間における，汚泥無施用区（No．2とNo．4のライシメーター）の潜水量は1，4181  

（実測値），浸透水量は5451（No．2）と6591（No．4），浸透率は38％（No．2）と47％（No．  

4）であった。  

3．3 地温制御  

1979年3月下旬から，地温制御装置を運転した。循環水の流量は4層位とも同一にした。循環  
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表  1試験運転時の潜水経過  

TablelMonthlYandcumulatedvolumeofirrigationfromDec．，1978toAug．，  

1979  

YEAR  1978  1979  

MONTH  DEC、 JAN． FEB． MAR． APR． MAY JUNE  

IRRIGATION（1iters）／LYSIMETER   

IN A MONTH  90   423   234  55   250  0  0  

CUMULATED  90   513   747   802 1，052 1，052 1，052  

IRRIGAT10N METHOD  TIMER--LINKED 

YEAR   

MONTH  JULY  

LYSIMETER NO．  1  2  3  4  1  2  3  4  

IRRIGAT10N（1iters）／LYSIMETER   

INAMONTH  392   341  411  515   629   795   470   295  

CUMULATED  l，444 1，393 1，463 1．367  2，073  2．188 1，933 1，662  

IRRIGATION METHOD  TENSIOMETER－LINKED  
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図 3 湛水後の土壌水分変化と浸透水量変化  
Fig．3 Changesinsoilmoisture（pF）at30cmdepthandvolumeofleached  

water（230cmdepth）afteriTrigationof701iterstoalysimeter  

水温を180Cに設定した時点から，定常状態に達するまでの時間を，表層から30，130，及び205cm  

におけるラインメーター中心部の地温ヒ循環水温（流入口，流出ロ）について測定した（図4）。  

循環水の温度は，設定前には24～260Cであったが，設定後，約1時間で199Cまで低下し、その後  

は徐々に設定温度に近づいた。地温は，設定2日後から低下しはじめて，2週間後には19～20tC  

になり，40日目以降は55cm層以下でほぼ定常状態に達した。  
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図 4 地温を180Cに設定後の循環水温と地温の変化  
Fig，4 Changesintemperaturesofcirculatingwateraroundalysimeterand  

Changesinsoilfemperaturesat30（●），130（○）and205（×）cmdep亡hof  

SOilprofileafteracontroldialforsoiltemperatureissetto180C  
▲and△are temperatures of circulating water to and from alyslmeter  
jacket，reSpeCtjvely．   

図5は定常状態に達した後のある1日（1979年8月の晴天時）の温室内温度と，地表下5，  

30，55，80，105，130及び205cmの地温の変化を示したものである。なお5cm層の地温は棒  

状温度計（地表罵出部をしゃ閉）で測定した。この層位の温度は，ほぼ気温（昼250C，夜20■Cに  

設定）より数度低い状態で変動したが，気温の変動より1～2時間遅れて推移した。30cm層の  

地温は±0．50Cの範践内で約2日周期に変化した。55cm層以下では，地温の周期的変動は消失し  

て各層位ごとに一定の値となったが，深くなるほど地渥は低下し，130cm層で設定湿度と一致し  

た。しかし205cm層では再び0．50C設定値より高くなっていた。この結果は．外気温の影響がか  

なり深くまで及ぶとともに，循環水温が中層部で低い（流量が多い）ことを示唆する。  

・ 
：。、  ▲一ウニ／●  
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図 5 気温と地温の日変化  
Fig．5 Diurnalchangesinatmosphericandsoiltemperatures・  

－Z18一   
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3．4 溶液サンプラーと気体サンプラー   

溶液サンプラーは板状態で使用した場合，陰圧度が弱く，採取できる液量が少ないか，全く採  

取できなかったため，藤井ら3－の方法に順じて改変した。改変後，汚泥施用試験の開始までに3  

臥土壌溶液を採取し各層位の成分組成を調べた。図6は4基のライシメーターの3回の測定値  

を層位ごとに平均したものであるが，30cmを除いて，変動幅は小さかった。なお，ポーラスカッ  

プの目づまりは，設置（総計32個）後3年間に2個であった。   

気体サンプラーも，ガラスフィルターでは土壌溶液が流入したため，新たに，ステンレス細管  

の先をステンレス網で覆ったものを作成して埋設し，注射簡に接続して手で吸引した。表2はN。．  

4のライシメーターで測定した1例である。  
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図 6 土壌溶液組成の層位別変位  

Fig．6 ConcentrationsofNO。N（○），Cl（●），Ca（△），Mg（▲），Na（▽），K（▼）  

andH＋（＋）insoilsolutionssampledfromvariousdepthofsoilprofile  

Thevaluesareaveragedfromsoilsolutiondataatthesamedepthofthefour  
lysimeterssampledon28July，15Aug．，and25Aug．，1979．  

表  2 ライシメーター（No．4）の土壌ガス成分  
Table 2 Nitrogen，02andCO2COnCentrationsinsoilgassampledfromvarious  

depthofthe4thlysimeter  

SOILDEPTH（cm）  

30  55  80  

N之  （％）  78．2  76，2  77．5  

02   （％）  21．3  20，9  20．7  

CO2  （％）   0．055  0．157  0，484  

The gas samples are collected and analyzed on 16 

Septり1980．  
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3．5 植物生育城の空調制御   

植物生育域の温湿度は1978年12月以降，下記の通りに設定して現在に至っている。温度は昼  

（7：00～17：00）250C，夜（19：00～5：00）20■Cとし，昼夜温の切り換えを2時間以内に直  

線的に行うことにした。また，湿度は60％（相対湿度）昼夜一定に設定した。   

空調機能が設定どおりに作動しているかどうかを調べるため，1978年4月18日から6月30日  

までの記録を調べた。図7は温，湿度の24時間変化の1例である。温度は夜間19．5’Cで推移した  

後，5時以降温度が上昇して7時に23．50Cになり，設定温（250C）に達したのは13時であった。  

しかし15時以降再び下降をはじめ，17時に24．5▲Cになった時点で夜湿への切り換えにはいり，  

19時には設定温（200C）になった。このような変化の特徴はどの日も同じであり，昇温過程の不  

完全のために昼間の温度幅が大きくなっていた。気温の24時間変化に比べて経日変化（昼温，  

13～15。時：夜濾，0時～2時）はその変動幅が大きく，昼温で3．8勺C（24．2～28．OC），夜温で4．30  

C（19．7～24．00C）に達した（図8）。このため4月から6月の平均気温は昼26．1（±1．05）OC，  

夜21．8（±0．92）QCになり，設定条件より1～20C高くなった。なお括弧内は標準偏差である。   

湿度は4～5月はほぼ60％で一定しており（図9），24時間内の変動幅も3％以内であった（図  

7）。しかし6月にはいって日間，時間変動ともに大きくなった（図9）。  
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図 7 温室内の気温と湿度の24時間変化  

Fig．7 Diumalchangesin atmospherjc temperature and humidityin a  

greenhouseon25May，1978  

Adottedlinemeansasetprogran．   

3．6 土壌乾燥過程のライシメーター聞差  

土壌の水分状態は微生物活動と，これに伴う有機物の分解や，植物の生育に大きな影響を及ぼ  

すおそれがある。それ故，本格的な実験を開始する時の処理区の配分や結果の解析に先立って，  

ラインメーター間の水分の羞を把達しておく必要がある。そこで潜水を停止した後の土壌水分の  
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図 8 温室内の昼温と夜温の経日変化  

Fig．8 Dailyfluctuationsinatmospherictemperaturesat13：00L15：00and  

atO：00－2：00from18Aprilto30June，1978  

Settemperaturesatday・andnight－timesare250Cand200C，reSpeCtively．  
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図 9 温室内の湿度の経日変化  
Fig・9 Dailyfluctuationsofatmospherichumidityinagreenhouse from18  

Aprilto30June，1978  
Thesetvalueis60％．Widthofthevariationin a daymore than3．5％is  
presentedasaverticalbar．  

変化を測定した。   

方法：1979年2月中旬，ライシメーター1基当たり701の蒸留水をじょうろで濯水した。翌  

日∴地下5cmに石こうブロックを埋設した。ブロックの埋設は，各ライシメーターの南北方向の  

中線上南端から25，55，85，115，145crnの位置（それぞれa，b，C，d，e位置とする）に3  
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個ずつ行った。埋設後，濯水を行わず，ブロックの電気抵抗値を経時的に測定した。電気抵抗値  

は，別に求めた換算表によって含水率に変換した。   

結果と考察：図10に含水率の変化を示した。実験開始時の含水率は35．7～39％であり，全般に  

廊下併（e位置）の含水率が高く，窓側（a位置）が低い低向にあった。7日後もNo．4－eの水  

分はあまり変わっていなかったが，その他は2～4％減少し，その後，日を追って乾燥していっ  

た。19日後には大部分の地点で31％以下になり，最低の28．3％（No．2－a）から最高の33．5％  

まで5．2％の差が生じた。どのライシメーターとも廊下側（e）から窓側（a）に向けて乾燥が進む傾向  

にあった。またNo．4のライシメーターは全般に乾きにくかった。この土壌の毛管連絡切断点（pF  

2．7）は含水率35％に相当するため，植物の生育，微生物教のほか，浸透水量や成分の地下浸透  

に，ライシメーター間差やライシメーター内の位置間差が生ずる可能性がある。実際，浸透水の  

流出率はNo．4で高く（3．2項），次項で示すように植物の生育にもライシメーター間差が生じ  

た。  
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図 10 ライシメーター聞及びライシメーター内の表土乾燥過程の違い  
Fig．10 Differencesindrying process of surface soilbetween and within  

lysime亡ers  

Thesitea，b，C，dandearethepositionsoElime－blocksat25，55，85；115and  
145cmdistantfromthesouthemedgeofalyslmeter，reSpeCively、   

場所間の土壌乾燥度の相違が土面蒸発量の相違にあることを確かめるため，各ラインメーター  

の南北端の外縁部に水を入れたビーカーを置いて，重量の変化から水の蒸発量を測定した。区11  

は冬期の晴天時3日間のデータである。前半の1昼夜と後半の1昼夜の蒸発パターンは非常によ  

く似ており，No．2のライシメーターの蒸発量が最も多く，No・4の蒸発量が最も小さかった。ま  
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た午前中は，窓伺側と廊下㈹例の差があまりないのに対して，午後から夜間にかけて窓側と廊下  

側との蒸発量の差が大きくなった。これらの結果は，表層土壌水分の位置間差（図10）と非常に  

ょく一致した。また温室の空気吹出ロは廊下側の上部にあり，風はここからガラス壁に沿って吹  

き下り，床面にあたった後，廊下側下郡から排出される構造になっている。これらのことから，  

表土水分の不均一分布は．主として温室内の風向と風速の不均一から生ずると考えた。ただし，  

午前中は他の時間帯に比べて最も蒸発量が多く，かつ南北差が認められないことから，日射の影  

響も無瀕し得ない。冬期の低い太陽高度のため，午前中はライシメーター全面に日照があるのに  

対して，午後は早くから日照が弱くなるからである。  
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図 11蒸発速度の位置間羞  
Fig■11Differencesinevaporationratebetweenlysimeters・betweennorthern  

（lll■）andsouthern（□）edgesofeachlysimeteratnight，inthe  
morning，andintheafternoon   

3．7 陸稲の均一栽培試験   

汚泥施用試験を開始する前に陸稲を栽培し，ラインメーター聞及びライシメーター内の生育の  

均一産を調査した。   

方法：温室内，畑状態で育苗した陸飛＝ハツサクモチ）の19日菌を1株1本立てで，1基当た  

り45株定植した（図12）。定植は1979年3月27日に行い，5月25日に収穫した。ライシメ‾ター  
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図 12 陸稲の植栽位置  
Fig．12 Plantingsiteofuplandriceonalysimeter  

への濯水は定植時101（1基当たり），翌日から4月26日まで毎日201とし，以後収穫時まで清  

水を停止した。収量調査は，草丈と地上部新鮮物量について株ごとに行った。   

結果と考察：ライシメーターごとの草丈と新鮮物重の平均値を衰3に示した。草丈，新鮮物量  

ともにNo．2のライシメーターが最も小さく，No．4が最も大きかった。しかし，No．4に生育  

した陸稲は徒長していた。これらの平均値の差は1％水準で有意であった。また各ライシメータ  

ー内の東西間，南北間の生育差を分散分析により調べた。その結果，草丈も新鮮物量も東西間に  

は差がなかったが，南北間ではNo．4の草丈と新鮮物が1％水準で有意であり，No．3の新鮮物  

重が5％水準で有意となった。図13に，各ライシメーターの南北方向の新鮮物量の平均値を示し  

た。収量がNo．4，3，1，2，のライシメーターの順に低下しているとともに，南鱒閻ほど生育  

が悪いことが明らかである。これは乾燥過程における土壌水分の分布（図11）とよく一致してい  

る。さらに，温室内の光強度は全般に外部より弱く，特にNo．4のライシメーター（隣の温室に  

接している）周辺の光強度が弱いため（図14）ここに生育していた植物が徒長したものと思われ  

る。植物の生育は土壌水分のみならず，風や光によって大きい影響を受けるため，図13に示した  

表  3 陸稲の均一栽培結果  
Table 3 Summaryofriceyieldineachlysimeter  

PI.ANT HElGHT TOP FR．WT，  
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3
 
1
 
1
 
7
 
4
 
 

2
 
7
 
4
 
9
 
3
 
 

爪
U
 
1
 
0
 
d
て
 
5
 
 
 

3
 
亡
U
 
6
 
⊂
J
 
＜
U
 
 
 

3
 
1
 
7
 
1
 
6
 
 

q
U
 
3
 
1
 
5
 
5
 
 

9
 
2
 
7
 
6
 
2
 
 

4
 
6
 
つ
リ
 
4
 
6
 
 

5
 
0
 
父
U
 
‖
）
 
▲
h
 
 

1
 
5
 
7
 
9
 
3
 
 

0
 
7
 
2
 
4
 
｛
h
U
 
 

l
 
つ
＆
 
2
 
【
八
）
 
R
U
 
 

4
 
3
 
■
．
h
U
 
6
 
4
 
 



翠墳制御ライシメーターの概略と運転上の留意点  

生育の不均→は，土壌水分の不均一を主因とし，風と光の影響が加わって拡大されたものであろ  

つ。  
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図 13 陸稲の均一栽培試験結果  
Fig・13 Lackofuniformityinyieldofuplandrice（aerialpart）inagreenhouse  

ForsiteA－G，SeeFig．12．  

図 14 温水内の照度分布の1例  
Fig・14 Distributionoflightintensitiesinagreenl10uSeatlO：00a．m，On12  

May，1979  
Theintensitiesareshownasklx．  
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4．本格的な運転をする上での留意点   

3章における検討の結果，本ラインメーターの土壌充てん状態は非常に良いこと，管理さえ良  

ければ土壌水分と浸透水量の記録に信頼がおけること，土壌温度の設定は非常に棉度が良いこと  

が判明した。また土壌溶液と土壌空気の採取も仕様を一部変えることにより円滑に行いうるよう  

になった。しかし自動潜水方式は，汚泥施用試験には不向きであり，現状では人手によるじょう  

ろ潜水が適当であった、将来は潜水量の精度を向上させるとともに，人工降雨装置と給合させる  

ことが必要である。植物生育域の温湿度制御能は仕様の範囲内であったが，保守管理を良くする  

ことによって更に精度を向上させることができよう。   

ライシメーター試験を実施する上で最も重大な欠点は植物生育域（温室）の構造にあった。す  

なわち，温室内の風の不均一と光強度の不均一のために－，ライシメーター表層部の土壌水分に著  

しい不均一を生じ，これが浸透水量（水収支）と植物の生育とに大きな偏りを生じさせたことで  

ある。この点を考慮して，本ライシメーターを使用した汚泥施用試験においては，中央の2基を  

植栽区としており，また試験結果の解析の際は，処理区間差を位置間差を区別するために種々の  

補正を行っている。その結果，環境制御下に設置されたライシメーターという他に例をみない施  

設を用いて，多くのデータが集積しはじめている2）ト¢）。   

5．まとめ   

国立公害研究所内に設置されている環境制御ライシメーターの概略と，本格運転に先立って行  

った予備試験結果を述べた。本ライシメーターは，地上部が制御温室内に開口し，地下部は地温  

の制御ができるほか，各種の計測や試料採取を自動的に行える装置である。予備試験の結果，諸  

機能はほぼ正常に作動していることが判明したが，温室内の風の不均一さに問題があったため，  

本格実験では処理区の設定に配慮を加えた。   
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吸引法による土壌溶液採取の問題点：  

汚泥成分の地下浸透長鳥把握するために●  

久保井 徹1・藤井園博1  

LimitationsofCeramicCupMeJhodforCollectionofSoilWater  

ToruKUBOIlandKunihiroFUJIIL  

Abstr8Ct  
Laboratoryexperimentswereconductedtodeterminetheareaofsampledsoiland  

thechangesinthecheTnicalcompositiotlOfthesoilsolution，duringthecollectionot  
soilsolutionwithaporousceramiccup．Themovementofadyesolutioninquartzsand  
aroundtheceramiccupshowedthatthesampledreg10naSSumedanegg－Shapeinwhich  
thelongeraxiscorrespondedtothatofthecup、ThenthecupwasinstalledirLahumic  
andosolandsalt・［KNO3，Ca（NO，）z，CaC】2andNaCJjncombjnationora】one］enrjched  
SOilwaslayeredatvariousdistancesfromthecup．Whenthedistancefromthecup  
increased，the volume of the colleeted soilsolutionincreased while the salt  
COnCentration remained constant．From the changesin CIconcentrations，it was  
estimatedthatlOOmlofsoilwaterhadbeen extractedwhenthe distance fromthe  
CerlterOftheceramiccupto thesaltlayerwas3、5cm、Incontrast，thetheoretical  
distanceforthesamelocation，Whichwasestimatedfromthedeterminationofthe  
moistureLtenSionrelationshipsandvacuumlevel，hadavalueof4．Ocm．Inaddition，Na  
andKconcentrationsweremarkedlyreducedinthefirstfewmlQfthecollectedsoil  
SOlution．From these results，itis suggested that the following aspects should be  
consideredwhenusingtheceramiccuprnethod：1），thecupsshouldbeburiedata  
distanceofmorethanlOcmfromeachother；2），mOrethan50mlofsamplesolution  
isrequiredtostabilizethechemicalcompositionofthesolution；3），inevitablesample  
biasmustbetakenintoconsiderationwherlanalyzinginter・elementalrelationshipsand  
Whenestimatingthequantityofanelementinasoillayer．  

1．はじめに  

下水処理等の有機廃棄物の土壌施用いあるいは埋立処分が地下水系に与える負荷量を推定する  

＊ 本論文の一部は日本土卿巴料化学関東支部会（昭和55年10月7臥熊谷市）において発表した。  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒3Q5 茨城県筑波郡谷巴部町／ト野川16番Z   

WaterandSoilEnvironmentDivision，TheNationalInstituteforEnvironmentalStudies，Yatabe－   

machi，Tsukuba．Ibaraki305，Japan．  
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久保井 徹・藤井園博   

ためには，成分の質軌量的な地下浸透過程を追跡することが必要である。肥料成分の地下浸透  

過程は古くから有底枠（ライシメーター）底部から流出する浸透水を分析することによって推定  

されてきた。しかしながらこの方法では，実験に数年以上を要し，また，詳細な浸透過程を追跡  

することができない。そこで，近年，不飽和な土層中の水（土壌溶液）を層位別に採取・分析す  

ることにより，短期間に浸透過程を追跡する方法がとられるようになってきた。   

土壌溶液の採取には置換法，圧縮法，遠心法，分子吸着法，圧膜法，吸引法等の多様な方式が  

考案され，目的に応じて使いわけられている1）。ポーラスカップ（多孔質磁管，Porous ceramic  

cup）を用いた吸引法はBriggsとMcCal12厄よって考案されて以来，土壌中の物質の不飽和浸透  

を研究するために幅広く採用されており3‾8】，本特別研究でもライシメーター試験9」8）に利用して  

成果をあげている。この方法は土壌構造を乱さずに浸透経過を連続的に追跡できること，装置の  

埋設単価が安いこと，溶液採取の手間がかからないことなど，多くの利点を持っている8・11）からで  

ある。   

しかしながら，ポーラスカップ（磁管）自体による，ある種のイオンの吸着，溶出，あるいは  

選択透過や吸引運慶の変化日づまり，埋設深さや吸引系の違い等が，採取した土壌溶液組成の  

偏りや変動をもたらす可能性も指摘されている7・15・1¢）。さらに，磁菅法によって採取した土壌溶液  

の，原土壌中における集水範囲は全く未解明である。   

有機車乗物の施用に伴う，溶質の土層内移動と地下水系の汚染を研究するにあたって，土壌溶  

液組成の様な質的な面だけではなく成分の絶対量を把握するためには，これらの要因■による偏差  

を最小限にし，かつ補正を行っていく必要がある。本報告では，磁菅法によって採取した土壌溶  

液の成分組成の偏り，及び採取した土壌溶液量と，それが元の土壌中に存在していた範眉（磁菅  

の集水域）との関係を，汚泥成分の浸透層を仮定したモデル実験から求めた。これらの結果から，  

成分変化を最小に抑えて土壌中の溶質の存在量を推定するための方法や留意点について論ずる。   

2．実験方法   

2．1材料と装置  

磁菅：外寸80mmLx20mm≠，平均孔隙3〟mのもの（ウイジン工業製）を使用した。便用前  

に蒸留水を吸引することによって洗浄した。  

土僻準採取装置：磁菅，プラスチック細管（タイゴン熟女▲D▲，孟0・D・・去w・Dインチ），アク  
リル樹脂製採水容器及び真空ポンプから成り10〉，必要に応じて水銀マノメヤターを接続できる。   

供試土壌：′ト型ライシメーター試験10）に使用した多湿果ポク土壌（茨城県筑波郡豊里町の芝畑  

表土40cm）の風乾細土を使用した。表1にこの土壌の理化学性を示した。  

2．2 石英砂を用いたモデル実験  

磁菅による試料水（土壌溶液）採取過程を追跡するため，2種類の実験を行った。1）：34cmX  
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表  1供試土壌の性質  

TabJelCharacterjsticsoftheToyosatDhumjcandosolusedinthisstudy  

pH  （H20）  

BASE－EXCHANGECAPACITY （meq．／100gdrysoil）  

EXCHANGEABLE  Ca （meq．／100gdrysoil）  

Mg （meqノユ00gdげ50i】）  
K （meq．／100gdTYSOil）  

Na （meqノ100gdrysoil）  
（meqノ100gdrysoiI）  

（％）  

（％ondrysoilbasis）  
（％ondrysoilbasis）  

（mg／kgdrysoil）  
（mg／kgdrysoil）  

EXCfIANGEABLE BASE  

BASESATURATION  

TOTAしC  

TOTAL－N  

C／N  

KCISOLUBLENH．N  

WATER SOLUBLE NO3－N  

24cmの尿素樹脂製バットに石英砂を3cmの厚さに歎しゝた。中央部から5cm以遠に0．1％メチ  

レンブルー水溶液を，また5cm以内に蒸留水を添加して最大容水量の90％とした。中央部に色  

素層と平行に磁管を埋設し，真空ポンプで吸引しながら経時的に色素の移動を観察した。2）：1）  

と同様に最大容水量の90％となるように水を加えた石英砂の中央部に磁管を埋設した後，コン  

プレッサーを用いて磁管から0．1％メテレンブ／レー水溶液を押し出して，この色素の石英砂への  

侵入を観察した。   

2．3 土壌を用いたモデル実験   

200cm2のポットに風乾土を一定量ずつ（充てん後1cmの厚さにするためには乾土換算120g  

を要した）注ぎ入れ，蒸留水を噴霧して所定の水分状態（最大容水量の50～80％）とした後，約  

4kg／cmZの土壌硬度となるよう圧密した。1～2cm層ずつ順次充てんしてポットの中央部に  

まで達したら，ここに磁管を水平に置床し，その後も同様に土壌を重層した。カップの上面から  

所定の距離（0．5～3．5cm）に達したら噴霧液を蒸留水から塩類溶液（1～2％w／vのCaC12，Ca  

（NO3）2，KNO3，NaClを単独または複合）に変え，ポット上面まで充てんを続けた。   

充てん終了後20～30分経過したら，真空ポンプを作動させて土壌溶液を3～10mlの画分に分  

取した（図1）。各画分中のK，Na，Ca，Mgは原子吸光法で，またNOさ一NとClはそれぞれヒ  

ドラジン還元－スルファニルアミド17）法，チオシアン酸第二水銀法18】を利用した自動測定法によ  

り定慶した。  
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こ二  」＿・＿＿ニ、ご  

FRACTION 1 2 5 －－－－一  

図 1磁菅法による土壌溶液の採取と塩類富化土層の設定  
Fig・1Collection method of soilsolution by a ceramic cup and the  

establislmentofsaltenrichedlayerdistantfromthecup．  

3∴結果と考察  

3．1石英砂を用いたモデル実験   

磁管を通した試料水の採取に伴う，石英砂中の色素の移動を観察した。採取開始と同時に色素  

は磁管に向かって移動し始め，15分（50ml採取）後には，磁管を先端とする「じょうご」型の  

色素分布を示した（写真1）。初期の色素層を下水汚泥の施用層，もしくは汚泥成分の浸透層とみ  

なせば，土層中の汚泥成分も写真1と同様の形式で集められていると予測できる。   

これとは逆に，磁管から色素液を押し出した場合には，石英砂の染色域は磁菅を長軸とするだ  

円体となった（写真2）。これは，磁菅が周囲の回転だ円休部分に存在していた水を集めているこ  

とを示唆する。この結果は，Kroneら19）が磁管の周辺に水分計を設置し，土壌溶液の採取に伴う  

土壌水分張力の変化を観察した結果とも一致する。これらの実験結果は相互に矛盾するようにみ  

える。しかし，写真2の結果をモデル化して，土層中の一点が周囲から均等に水を集めていると  

考えると，土壌中に層状に存在する物質は「じょうご」型に集まることになり（図2），これは写  

真1の実験結果と一致する。それ故，実際の土層中でも，磁菅によって集められる水は，その周  

囲の回転だ円体の土壌に存在したものと考えられる。   

3．2 黒ボク土壌を用いたモデル実験   

土壌水分を最大容水量の50，60，70，80％に設定し，745mmHg（pF3，0相当）で20分間吸  

引した結果，最大容水量の60％以上の水分で土壌溶液の採取が可能であった（図3）。磁管内部の  

真空度がその時の土壌水分吸引圧以上であれば，理論上，土壌溶液は磁管内に移行し，溶液採取  
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吸引i宏による土壌溶液蹄】祝の問題点  

写 真1色素の磁菅への移動様式  
Plate l Patternofsolutemovementfromdyelayerstoaceramiccup  

lnitia11y，thedye（0．1％methylenebluesolution）islayeredinquart乞Sands  
5cmdistantfromthecup，  

写 真 2 磁管から周囲の石英砂層への色素の侵入  
Plate 2Invading of methylene blue solution from a ceramic cup to  

SurrOundedquartzsands  
ThedyesolutioniscompressedtothecupthroughaTygontubing．  

が可能なはずである。しかしながら，図3における水分状態と採取液量の関係を横軸に外そう  

した値も，溶液採取後の水分状態も，共に含水比54～59％（pF2．55～2、65）の範囲にあった。  

この値は，真空度から理論上得られる48％の含水比より高い。本実験条件では，吸引開始後20分  

で土壌溶液は系外に滴下しなくなっており，概ね磁管内外の水の動きは平衡に達したものと思わ  

れる。磁管を用いた水分測定は，理論上pF3．0まで可能であるが，実際上はpF2．8以下が対象  

となる。接続部の気密性の不完全，管壁の孔隙性の不均一や水中溶存ガスの気化のために，理論  

値に達しないものと考えられている20）。図3の結果はこの値よりも多水分側にあるが，ほぼ妥当  

な値と思われ，磁管法によって土壌溶液が採取できるのはpF2．6以下の土壌であろう。このこと  

は逆に，土壌中を移動できる水（pF2．7の毛管連絡切断点以下）のみが測定対象になることを意  
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DYE しAY【R  

＝ ＝ ● ■ ■ ● ●● ●■●●●● ●■ ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ●●  

● ● ● ● ● ●● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ●● ● ● ●● ●● ● ● ● ● ● ● ● ● ● ●●  

●● ● ● ● ●● ● ●● ● ● ●● ● ● ● ●● ● ●● ● ● ●● ● ● ●● ●● ● ● ● ●● ● ● ● ● ● ●  

図 2 磁菅から一定量の水を吸引した場合の色素層の理論的移動様式  
Fig．2 Theoreticalpatternoftheregionofsoilsampledduringtheco】】ectjon  

Ofsoilsolutionbyasmallandsphericalcup  
Whensoilsolutionissampledthroughaporouscupfromtheregionwithinthe  
Cirde，dyesolutjonjntheupperlayermovestothecupasdirectedbyarrows．  
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図 3 土壌の初期含水比と採取した土壌溶液真の関係（●），及び採取終了後の含  

水比（△）  

Fig．3 Therelationofinitialwatercontentofthesoiltocollectedvolumeof  

soilsolutiozl（●），and the water content after the collection of soil  

SOlution（△）  

SoilsolutioniscoIlectedthroughacerkmiccupfromToyosatohumicaTldoso】  
（123gdrysoil）for20minatasuctionof745mmHg．  

昧し，溶質の土層内移動を追跡する手段として磁管法が適していることを示している。   

一方，土壌水分の多少は，一定量の土壌溶液を採取するために要する土壌体積の大小と関連し  
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ているはずである。これを確認するために，磁菅から塩類富化層までの距離を一定（d＝2．5cm，  

図1参照）とし，土壌水分を最大容水量の70％と80％に設定して，塩類濃度の変化なく採取でき  

る土壌溶液量を両水分状態で比較した。囲4は塩素濃度の場合である。採取した土壌溶液量の増  

加に伴う，塩素濃度の変化様式は，（Ⅰ）初期状態，仕Ⅰ）対数増大期．佃移行期，㈹後期定常状態に大  

別できた。塩類富化層中の塩素が磁管に到達した時点を（Ⅰ）期と（ⅠⅠ）期の交点とすると，この時の採  

取液量は最大容水量の80％で44ml，70％で38mlになった。このことは，一定量の土壌溶液を  

採取した場合，土壌水分が多いほど狭い土壌範囲から，それが供給されていることを示す。  
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図 4 土壌の水分状態が塩素イオンの移動に与える影響．  

Fig・4 Chloridemovementthroughsoillayerin70％（●）and80％（○）of  

maximumwaterholdingcapacity（MWHC）  

The salt enrichedlayerislocated2．5cmdistant from the cup．ChoIoride  

COnCentrationsaddedtothesoilareO89％for70％ofMWHCandl．78％  
for80％ofMWHC，   

次に，土壌溶液の採取量と各種元素濃度の変化との関連を調べた。図5はd＝2cmの場合であ  

る。各元素と 

寓化されていた塩類が磁菅に到達したことを示している。しかしながら，この到達時期は元素lと  

よって多少異なり，NaとKは，Cl，NO3－NやCaよりも遅くなっていた。また初期状態におい  

ても，CaとNO3－Nの濃度が一定であったのに対し，Clは一時期わずかに低下，NaとKは採取  

開始後，濃度が著しく低下した。図5に示した各元素の濃度は溶液の画分ごとの値であり，実際  

の土壌溶液の採取はこれらを了した形で行うキめ・耕した土壌溶液畳の相違による濃度変化  

はこれほど大きくはならない。5，10，20及び30mlの土壌溶液を採取してNaの濃度を測った  

とすると，それぞれ6，4．5，3．8，3．5ppm程度になり，採取液量が多いほど測定値は安定して  

くる。それ故，実用上は50ml以上の溶液を採取していれぽ，相対的にはデータの再現性を得る  
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図 5 採取液量の増加に判う土壌溶液中の元素組成の変化  

Fig．5 Changesinconcentrationsofseveralelementsinsoilsolutionsamples  

takenwithaprousceramiccup  

ことができよう。磁菅を通して溶液を吸弓ける際にN札－Nの吸着ち），PO．の吸着と選択不透過刷  

や，CaとMgの溶出7）が観察されており，これらは磁皆の陽イオン交換能（C．E．C），吸着能等に  

よるものと考えられている。実際，本実験で用いた磯管（主成分Al（OH）3）にもC．E．Cがあり（1，9  

meq／100g＝0・17meq／ceramiccup），さらに，交換性のNaとKはそれぞれ0，46ヒ0．81meq／  

100gであったのに対し，交換性Ca（0・10meq／100g）とMg（0．08meq／100g）は非常に少なかっ  

た。塩類の標準液を磁管を通して吸引し，その濃度変化を測定したところ 懐2）ⅩとNaの濃  

度は吸引初期に低下した。それ故，1価カチオン類の初期状態の濃度変化には，敬菅のC且C等  

の性質も関与しているのであろう。しかしながら磁菅のC．E．Cは供試土壌のそれ（表1）よりは  

るかに小さく，また塩類富化層に奉った元素が磁管に到達する時間の元素別相違は磁管の性質の  

みでは説明できないことから，採取液量の増加に伴う溶液組成の変化は，むしろ土壌自体の陽イ  

オン交換反応による寄与の方が大きいものと思われる。この妥当性は，遠心法によって得た土壌  

溶液の組成が土層の厚さによって異なり，土層が厚い方がNaとKの濃度が低いこと（表3）か  

ら確認できた。   

－附こ陰イオンは陽イオンほど土壌に吸着，交換されないため，陰イオン，特に塩素イオンは  

しばしば土壌中の溶質移動のトレーサーとして用いられる2㌔図6は水分を最大容水量の70％と  

して，敬菅中央部から塩類層化層までの距離（d）を変えて採取溶液畳とClイオン濃度との関係を  

示したものである。磁菅の中心から塩類層化層までの距離（のが2，2．5，3及び3．5cmと遠く  
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表  2 磁菅のイオン透過性  
Table2 Selectivityofionpermeationbyaporousceramiccup  

FRACTION  VOLUME  K  Na  Mg  Ca  

（ml）  （ppm）   

8．5  

8．7／17．2  

7．6／24．8  

9，1／33．9  

22．2／56．1  
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表  3100ml（厚さ5cm）と50ml（同2．5cm）の土壌コアから遠心法で採  

取した土壌溶液の組成の違い  
Table 3 Concentratinns of K，Na，Mg，Ca，NO3－N and Clin soilsolution  

COllectedbycentrifugationoflOOmland50mloftheToyosatohumic  
andosol（pF4ムfQT25min．）  

THICKNESS  VOLUME  K  Na  Mg  Ca NO8－N Cl  

OFSOTL（mm）  （ml）  （ppm）  
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なるに従って，初期状態に保たれる採取液量（限界液量とよぶ）は多くなっていた。またdが大  

きくなるほど限界液量は多くなりd＝4cmの場合には200mlの土壌溶液を採取しても，Cl濃  

度の変化は認められなかった。図7には，各元素について限界液量とdの関係を示した。図5に  

示した元素による違いを反映して，値には若干の差があるが，Cl，Ca，NOrNは大体→致した挙  

動を示している。この結果から，100mlの土壌溶液を採取しても，抽出される土壌範囲は磁菅の  

中心から3．5cm以内であるとみなすことができる。このことから，土壌断面を溶質が移動する不  

飽和浸透過程を追跡する上で，磁菅吸引法はかなり厳密に特定層位の状態を把捉できる手段と考  

えられる。   

一定量の土壌溶液を採取するために要する土壌体積は，土壌水分とpFとの関係さえ前もって  

求めておけば，採取時の土壌水分，吸引の真空度，及び採取液量から計算できるとAlbertsら3〉は  

考えた。しかしながら，彼らのほ場実験において，この理論値から求めた土層中のNO3－N量は遠  

心法によって実測した値とは必ずしも一致しなかった。黒ボク土壌を最大容水量の70％の水分に  

設定し，745mmHg（pF3．0）で吸引した本実験条件では，彼らの計算に従えば100cm3の土壌  
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図 6 塩類雷化層から磁管までの距離（d）の相違が塩素イオンの移動に与える影  
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図 7 各元素の濃度が変化しはじめる時の限界液量と，塩類富化層から磁管まで  
の距離の関係  

Fig，7 ThereIationsofthevoJumeofsoilsolutionsampIeswithoutchanglng  
theconcentrationsofelementstothedistanceofsaltlayerfromthe  
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中に含まれる54．1cmユの水のうち，21．8cm8が吸引採取できることになる。それ故，写真2か  

ら，集水域を磁管の先端の半球部と直胴部を長軸とする円筒部にわけて近似すれば，100mlの土  

壌溶液を採取するには磁菅の中心、から4．Ocmの範囲の土壌が必要になる。これはClを指標とし  

た実測値より5mm大きい（図．7）。このように実測値と理論値がほぼ一致したことは，今後，実  

際場面での適用にあたって理静値を用いて計算しても，大きな誤差は生じないことを意味する。  

両者の5mmの差は，理論式の近似方法が不適切であるために生じた可能性もあるが，塩素イオ  

ンの移動速度より水の移動速度がわずかに速い可能性も無視し得ない。火山灰土壌においては陰  

イオンも土壌に交換吸着され，陰イオン交換容量は教meq／100gから2CImeq／100gに達すると  

言われているからである26，27）。   

畑土壌の物質の不飽和浸透過程において，各種元素の移動速度が異なることはすでに認めら  

れており23r251，KとNaは一般に遅く，Ca，Mg，NO3LNとClは一般に速い傾向にある。これら  

のカラム実験における，表層部添加塩の重力水による溶脱結果は，毛管水の磁管による強制吸引  

の結果（図5）とよく一致していた。このことから吸引法による土壌溶液採取の際にも，磁管の  

周囲では一般の不飽和浸透過程が再現されているものと思われる。   

以上の結果から，吸引法による土壌溶液の採取は，1）pF2．6以下で可能であり，通常の畑状  

態ではpFl．8～2．6の毛管水が採取されること，2）少なくとも10cmの層位間隔の土壌溶液組  

成の変化が相対的には追跡できることは判明した。しかしながら，溶液組成から土層中の元素の  

存在量を推定する場合，3）理論値を用いると特に1価カチオン類の量を少なめに評価する可能  

性があることなど問題点も浮かびあがった。ただし，3）の問題点が吸引法に固有の欠点ではない  

ことは，通常用いられている遠心法においても，土層の厚さによって溶液組成が異なること（表  

4）から明らかである。このように吸引法によって採取された土壌溶液組成の偏りや変動は，磁  

管自体の特性よりも土壌の性質に依るものが大きいと思われる。吸引法の問題点ヒしては，他に  

吸引速度の変化，日づまり，埋設深さ，吸引システムの違い，磁管周囲の水分変化などが指摘さ  

れている19）。著者らの地温制御ライシメーター実験13）とほ場実験において，磁菅の目づまりはそれ  

ぞれ3年間32個当り2個及びヱ年間144偶当たり3個であり，保守の労力はほとんど必要なかっ  

た。埋設深さ2mの相違は，745mmHgで吸引した場合にはpF換算で0．2（2．7～2．9）の差が  

あるが，土壌溶液組成は両pFで差がなかった。また著者らのほ場実験では，定圧保持装置を設置  

して600－700mmHgの範層で採水しており，真空度の違いによる組成変化は問題にならない。   

磁菅法による土壌溶液の採取は，土層を乱さずに長年月の経時変化を追跡できる点や，採取及  

び保守の労力が小さい点から多点試料の経時観測方法として最も優れたものである。ただし，今  

後，この方法で溶液採取を行うにあたって，以下の注意が必要であろう。すなわち，1）採取液  

量を50ml以上とすること（少量だと組成が安定しないため，採取可能水分限界＝pF2．6付近で  

少量の水をとっても分析値は僧頼できない），2）できれば吸引圧（真空度）を一定に保持するこ  

と，また3）土壌中の存在量に換算するにあたってある程度の誤差を見込むこと，等である。1）に  
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関しては，特に少量の試料液を採取したい場合や，非火山灰土壌を対象とする場合には，磁管の  

代わりⅠとガラスフィルターを用いる22〉のも1法であろう。   

磁菅を用いて採取した土壌溶液が原土壌中でどの大ききの孔げきに存在していたのか，現在の  

技術では明らかにできないし，土壌溶液の分析値をどのように解析するぺきであるか，いまだ明  

確ではない，しかし，本報告に示した問題点を考慮に入れることによって土壌を中心とした物質  

収支を，より精度よく算出することができると考える。   
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」
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4．まとめ   

磁菅を用いた土壌溶液の採取法に関して検討を行い，土壌中の集水域と溶液組成の変化を実験  

的に求めた。磁管から石英砂への，逆に石英砂から磁管への色素の移動様式から，磁菅によって  

吸引される土壌溶液は，磁菅周囲の回転だ円休部分に由来していることが判明した。また黒ポク  

土壌の土層中に埋設した滋管から塩類宮化層への距離と，嘗化されたClが採取した液中に出現す  

るまでの液量との関係を求めることによって，集水域（採取した土壌溶液が存在していた土壌範  

囲）を推定した。その結果，実験値は理論上の計算値よりわずかに小さく，水よりも各種イオン  

が遅く動いていることを示した。特にNaとKの濃度は採水初期に大きく変動し，毛管水の吸引  

過程でも土壌のイオン交換が影響を及ぼしていることが明らかになった。   

以上の結果から，磁管法によって10cm層以内の土壌溶液組成を比較することは可能である  

が，溶液の採取は50ml以上行うこと，元素間の挙動の差や土層中の元素の存在量を論議する際  

にはある程度の誤差を見込むべきことなどを推察した。   
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ProblemsintheMicroarLalysisofAmmonium・NitrogeninSoils  

HiroyukiHATTORIL，ToruKUBOIlandKunihiroFUJIll  

Abstract   
ToevaluatetheefEectofNH．LNcontainedinfilterpapersonthemeasurement  

ValuesofNH．－Ninsoils，theamountsofN札－Nelutedwith50mloflO％KCI  
SOlutionfromseveralkindsoffilterpapersweredetermined．Ammonil皿－Nitrogenwas  
elutedfromallkindsoffilterpapersusedinthisexperiment．TheamountVariedwith  
the kindoffilteTpaPeruSed，andevenwithinfilterpapers of the samekindwide  
Variationswererecorded．AIsothevariationsintheamount ofNH．－N elutedwere  
Significantamongthelotnumbers，andamongpackagesofthesamelotnumber．To  
attenuatetheeffectofNH．－NcoTltainedinfilterpaper，itisnecessarytousethekind  
OffilterpaperwiththelowestNIl．－NcontentandsubtracttheamountofNH．－N  
elutedfromafilterpaperofthesamepackagefromthemeasurementvalue．   

1．はじめに   

土壌中のアンモニア態窒素（以下NH一－Nと記す）の定量には，土壌に10倍量の塩化カリウ  

ム溶液（10％または2規定）を加えて30分間振とう後，ろ紙でろ過し，ろ液を蒸留法，微量拡散  

法などの方法で分析する方法1）が一般に用いられている。しかし，これらの方法は微量のN札－N  

の定量に適さず，通常，土壌に含まれるNH‘一Nが10J‘g／g土壌以下のときは測定が困難であ  

る。また，著者らが目的とする有機廃棄物施用土壌中での窒素の詳細な形態変化の追跡には，多  

数の試料を短時間に分析する必要があり，長時間を要する従来の方法では対処できなかった。そ  

こで，著者らは微量定量が可能で，かつ短時間に多数の試料の分析が可能なニトロプルシドを発  

色促進剤とするインドフェノール比色法を利用した自動分析法2）によりN札－Nの定量を行っ  

ている。この方法では，土壌浸出液中のNH▲一N濃度が10ng／ml（土壌中濃度01〃g／g土壌）  

まで測定可能であり，一浸出液につき3回の繰り返し測定をするとしても最大15浸出液／時の測  

1・国立公宅研究所 水質土壌環境部 〒305 茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   

WaterandSoi】EnvironmentI）ivision，TheNationalTnstituteforEnvironmentalStudies，Yatabe－   

machi，Tsukuba，Ibaraki305．Japan  
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定が可能である。   

ところで，土壌中のNH．一Nを浸出する際に用いる塩化カリウムがN札－Nを含有するこ  

と，及び浸出液のろ過に用いるろ紙（セルロースろ紙）がNH．一Nを含有し，ろ過に際してろ液  

にN軋－Nが溶出することが従来から知られていた。これらのN軋－Nは，従来の方法で測定  

する場合は微量であるため無視することができたが，微量定量の際には分析値に影響を及ぼすこ  

とが考えられる。塩化カリウム中のNH▲－Nについては，土壌浸出に用いた塩化カリウム溶液中  

のNH．－Nを測定し，それをブランク億として差し引くか，あるいは塩化カリウムを電気炉で加  

熱してアンモニアを除くことによって対処できることが知られていた。しかし，ろ紙中の  

N札一Nのろ液中への溶出と分析値への影響に関しては詳細な報告がなく，これらについて検討  

を加える必要が生じた。著者らは，土壌からのNH▲－Nの浸出に，5gの湿潤土に10％の塩化カ  

リウム溶液50mlを加え30分間振とう後，ろ過する方法を用いている。本報告は，この方法に準  

じ，10％塩化カリウム琴液50mlによって，各種のろ紙から溶出するN札－N量を調べ，分析値  

への影響とその対策について検討したものである。   

2．実験方法   

直径15cmのろ紙で，10％塩化カリウム溶液50mlをろ過し，ろ液中のNH．一N量をインド  

フェノール法を利用した自動分析法2）で定量した。その値から，使用した10％塩化カリウム溶液中  

のNH▲－N量を引いた値を，ろ紙から溶出したNH▲一N量とした。ろ紙は東洋ろ紙No．3，4，  

5A，5B，5C，6，7，131を用い，それぞれ任意に選んだ6枚の平均の溶出量を求めた。また，  

No．131の5種類のロット（製造番号）のろ紙について，さらに同一ロットの4箱のろ祇につい  

て，同様にN札－Nの溶出皇を求め，ロット聞及び箱間で溶出真に善があるかどうかを統計的に  

検討した。   

3．結果及び考察   

表1に8種類のろ紙からのNH．－Nの溶出量を示した。どのろ紙からもNH．－Nが溶出する  

ことが認められ，しかも溶出量はろ紙の種類によって大きく異なり，最も多いNo．5Aと最も少  

ないNo．131では20倍以上の差があった。また，同じ種類のろ紙でも溶出量のばらつきは大き  

く，4種類のろ放で標準偏差が5／‘gを越えた。土壌中のNH．－N量は，著者らがこれまでに測  

定したところでは，0．5～300〟g／g乾土の範囲内であり，窒素肥料無施用畑土壌あるいは窒素肥  

料施用後1か月以上経過した土壌では，ほとんどが0・5～5〝g／g乾土と微量であった3）。従っ  

て，通常，湿潤土5g（乾土3～4g）カさら10％塩化カリウム溶液50mlで浸出されるNH▲‾N  

量はおよそ1．5J‘g～20J‘gであり，No．131以外のろ紙から溶出されるNIi．－N量はこの範囲  

内またはこれを上回ることになる（表1）。特にNo．5Aろ紙から溶出するN軋－N量は，土壌  

から浸出されるN軋－N真の1．5～20倍にもなり，これらのろ紙の影響を考慮しないと分析値  
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が真の値を大きく上回ることになる。   

最も溶出量の少なかったNo．131ろ紙について，′ロット間でNH．－Nの溶出真に差があるかど  

うか調べた。どのロットのろ紙も溶出量は1．5JJg以下と少なかったが，F検定の結果，ロット間  

には1％の危険率で有意差が認められた（表2）。さらに，同じロットのろ紙について，箱によっ  

て溶出量に善があるかどうかを調べた結果，1％の危険率で箱によっても有意羞が認められた（表  

3）。このように，同じロットのろ紙でも箱によって溶出量が異なるのは，製造後それらのろ紙が  

置かれた条件によって，大気中のN札－Nを吸収する量に善が生じたためと思われる。  

表 1各種ろ紙から10％塩化カリウム溶液50nllで溶出されるアンモニア態  

窒素量  
TablelAmountofammonilユm・nitrogenelutedwith50mloflO％potassium  

Chloridesolutionfromsomekindsoffilterpapers  
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表  2 ロットの異なるろ紙から10％塩化カリウム溶液50mlで溶出されるア  
ンモニア態窒素  

Table 2 Amountofammonium・nitrogenelutedwith50mloflO％potassium  
Chloridesolutionfromfilterpapersdifferedinlotnumber  

Filter paper Lot  NH．一N（〟g）●  
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表  3 同じロットで箱の異なるろ紙から10％塩化カリウム溶液50mlで溶出  
されるアンモニア態窒素皇  

Table3 Amountofammonium－nitrogenelutedwith50mldflO％potas5ium  
ChloridesolutionfromfilterpaperSdifferedinpackagesatthesame  
lot number  

Filter paper Lot Package  N軋－N（〃g）●  

No．（ToyoCo．）  Ave．   S・D・  

131  
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ダーratio＝8．61＝   

‥：significantatthel％1evel  

●：Resultsof6analy父S   

以上の綴果からナ ろ頗から溶出するNH一－Nが，土壌中のⅣH▲一Nの分析値に影響を及ぼす  

ことが明らかになったので，その影響を最小にするための対策が必要である。No．131以外のろ紙  

は，溶出畳もばらつきも大きいので微量分析に適さない。No．131ろ紙は，溶出量が約1〟gと小  

さく，また，ばらつきも小さいので，この場合は，10％塩化カリウム溶液50mlをろ過し，ろ液  

中のNH▲－N量をプランタ値として，土壌の分析値から差し引くことによってろ紙の影響をお  

さえることができると思われる。ただし，ろ紙は同じ箱のものを用い，また土壌から浸出される  

量が1／Jgぐらいの微量のときは，ろ紙から溶出されるN11．－Nのばらつきが±0．3〝gあるの  

で（表3），測定の繰り返し教を多くする必要がある。なお，溶出量0．3ノJgは，1g車乞土あたり  

の量に換算するとおよそ0．1J（g以下の値となるので，土壌中N札一N量を1g乾土あたりの  

〝g童として算出した場合，有効数字は小数点以下1けたまでとることができる。より精度の高い  

測定を行う場合には，ろ紙を用いない遠心法などの方法を検討する必要があろう。   

4．まとめ   

ろ紙に含まれるNH4－Nが，土壌中NH．－Nの定量値に及ぼす影響を明らかにするため，各  

種ろ紙から10％塩化カリウム溶液50mlで溶出するNH▲一N量を調べた。その結果，どのろ紙か  

らもNH．－Nが溶出したが，その量はろ紙の種類により異なり，また同じ種類のろ紙でもばらつ  

きが大きかった。さらに，ロット間，同一ロットの箱間で溶出量に有意差があった。ろ紙から溶  

出するNH▲－Nの影響を少なくするには，溶出量が最も少ないろ紙を分析に用い，それと同じ箱  
のろ結から溶出するN札－N量をブランク値として分析値から差し引くこと，また土壌中の  

NH．一N量が少ないときは繰り返し数を多くすることが最良であると考えた。  
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高松武次郎1・草壁亮太郎2・吉田富男3  

NewPaperLChromatographicMethodforEstimatiTtg  

nletal－H11micAcidlnteractions  

TakejiroTAKAMATSUl，RyotaroKUSAKABE2andTomioYOSHIDA3  

Ab＄traCt   
Anewpaper・Chromatographicmethodwasproposedfore5timatingrnetal・humic  

acidinteractions・AfteramiⅩedstandardsolutionofmetalionswasspottedonthe  
paperimpregnatedwithhumicacid，metalionsweredevelopedwithO．1Macetate  
buffercontainingO．05MCd2＋orMn2＋（pH：5，80％ethanol）．TheRfvalueofmetalions  
WaSCalculatedfromthemobilityofeachmetalionbycDmparisonwiththemobility  
OfthesameionobtaiIledontheblankpaper．Thedependenceof尺／valuesonvarieties  
Ofmetalionsandhurrlicacidswasevaluated．Theresultsobtainedaresummarizedas  
follows：   

（1）」町Valuesofrnetaliondecreasedwiththeincreaseinthehumificationdegree  
Ofhumicacids．However，eXCePtionallystrongbondswereob5erVedbetweenmetal  
ions，eSpeCiallyCu2＋andthehumicacidofhumifiedricestraworpeat．   

（2）Theintensity of metal・humic addinteractions wasin the following oTderニ  
Cu2＋＞Hg2＋＞Pb2十＞Ni2＋＞Zn2＋＞Cd2＋＝Co2＋＞Mn2＋．However，innature，Hg2＋rather  
thanCu2＋islikelytobebondtohumicacidsmoretightly．   

（3）Me｛Curicionwaspartlyconvertedtoanunknownmobilecompoundwithsome  
Of thehumic acids which were high1y humifiedin the course of chromatographic  
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development．   

（4）Asaresultofmultipleregressionanalysisbetween」町valuesandfunctionaJ  

groupscontentsofhumicacids，itappearedthatthecarboxylgroupsplayaprominent  

roleinthebindingofmetalions，andcarbonyIandN－COntainingfunctionalgroupsmay  

aJsobjndtometalionstJ］rOughcoordinatebonds．However，phenolicOHgroupdoes  

notseemtoparticipateinthebindingin80％ethanoIsolution．Theaffinityofmetal  

ionsfor N・COntaininggroupswasinthe order ofCu2＋＞Zn2’＞Ni2＋＞Co2＋＞Mn2＋＞  

Pb2＋，WhilethatforO・COntainingfunctionalgroupswasmostlyintheoppositeorder．   

（5）TheaverageJyvaIuesofmetaIionsweresignificantJycorrelatedtotheoYeraJJ  

Stabilityconstants（K。）reportedintheliterature（logK。＝－6．34Rf＋9，53，r＝rO．992）．  

Therefore，the尺fvaluesseemtobesuitableassubstitutesforthestabilityconstants  

Ofmetal－humicacidcomplexes．   

1．はじめに   

腐植酸やフルポ酸は土壌，底泥は言うに及ばず，河川，湖沼，地下水，海洋などの水環境に広  

く分布し，地球化学あるいは植物生理学上多岐にわたる役割を果たしている。中でも重要なのは，  

（1）土壌の団粒鴇造を保持し，土壌に適度の通気性や保水性を与えること1），（2）それ白身植物や微生  

物に対する窒素，リン，硫黄などの栄養供給源として働くことl），（3）金属や粘土鉱物と結合するこ  

とによって岩石の風化を促進し2・き），微量元素を水圏に供給，保持する▲・5）一方，土壌や底泥中の不  

溶性腐植酸は金属の吸着，蓄積を行うこと8〉，（4）金属と結合してその細胞膜透過性を増し，植物や  

微生物が有用微量金属を吸収しやすくしたり，逆に毒性金属と結合しその許容量を増大させたり  

すること7・8）などである。そしてこれらの役割の多くは腐植酸やフルボ酸がその構造にカルポキン  

ル基，フェノール性水酸基，カルポニル基，アミノ基などを持ちイオン交換や錯形成によって金  

属イオンと強く結合できることに由来している。   

現在，金属と腐植酸やフルポ酸の結合の様式，強さを評価する最も有効な方法は金属錯体とし  

ての安定度定数を測定することであるが，これらの有機物質は不均一高分子であり，起源や生成  

過程の微生物相の違いにより形状，大きさ（分子量），官能基含有量など1）が千差万別であるた  

め，その測定は時間と労力のいる仕事となづている。その上，分析法や研究者によって安定度定  

数の定義がまちまちで，配位子としての腐植酸やフルボ酸濃度でさえ平均分子量9〉の他，最大配位  

数10），酸性官能基数川などで与えられ統一性がないのが現状である。表1に文献に報告された安定  

度定数の主なものをまとめたがその多様性がうかがえるであろう。   

本研究では，有機廃棄物の土壌還元によってもたらされた重金属が土壌中でどの様に挙動する  

かを明らかにする研究の一囁として，腐植酸と重金属の相互作用を評価するための新しい方法を  

掟案した。方法は腐植酸含浸ろ紙を用いたペーパークロマトグラフィーで金属イオンを展開し，  

その尺／値で安定度定数を代用するものである。その結果，腐植酸と金属の相互作用に関するいく  

つかの新しい知見を得たので報告する。  

－25ひ－－・   
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表  1（つづき）  

Tablel（continued）  

Logofstabilityeonstant（pH），  
remarks  Ref．  Method  ●C  Medium  Metal  Ligand  

K′：5．46（7）：4．98（7）for nitro－  6  
HA  

K′：5，60（7）：3．59（5），6．08（7） 6  
fornjtro一打A  

K′：2．75（4），5．42（5．5）  13  

1E  14 0．1（NaCl）   

1E  14 0．1（NaCl）   

IE  30 0．2（NaCl）  

Mg2＋ HA（soil）   

Mn2＋ HA（SOil）   

Niま＋  HMA（SOil）  

HA（peat）  

FA（lakewater）  

HA（s（火l）  

Pb2＋  HA（soil）  

FA（鋤iけ  

FA（1akewater）  

HA（SOj】）  

GF  O・02（tris／NaCl）呈‥K；：4・32（8）； 14  

K′：5．14（8）  

K′：5．39（3），7．63（5），9．60（7）： 6  
7．46（3）．7，98（5），9．53（7）for  
nitro・HA  

々1烏：8．35＋0，30（pH－5）  3  

1E   14 0，1（NaCl）  

1S  25 0．1（NaClO．）  

JS  25（I．1（KNOJ）  4．3（4，5），4，9（5）． 15  
9．1（4．5），9．5（5），  

）  

）  

O 

（i：＝  
10．1（6）  
β1：3．7（4▲5  
A：8，8（4・5  

K2：7．03（4～5）；7．03（4～5）for 4  
Leonardite  
K2：7．65（4～5）；7．錮（4～5）for  
Leonardite  
K2：7，00（4～5）  4  

K2：8．11（4～5）  

Bぇ：一1，8（4～5）  5  

B2：一2．1（4～5）；K2：  
8．7－4．7［Ⅰ］‖2（4～5）  

K′：3．62（4）；4、4S（5）．4．71（6） 2  
K′：3．55（4），4、00（5），4．33（6）  

K′：7．15（5），10．34（7）： 6  
6．33（5），7．85（7）fornitro・HA  

K′：3．59（4），4．82（5．5）  13  

K′：4．83（8）  14  
K′：5．14（き）  

K′ニ4．42（3．6），6．18（5▲6），16  
6．鋸（7）  

K′：4．20～10．83（7）for soil17  
variation，aV．7，29  
K′：3．g8～9．3（）（7）for soi】  
variation，aV．6．21  
K′′：3．70（6．5）for Leonardite：18  
3．13（6，5）for Brunizem soil：  
3．84（6．5）forGleys．：5・13（6・5）  
f（〉rPods（〉】鼠  

K”：3，44（6．5）  

K′：1．8（5，5），6，8（7）わrlowM，19  

T  25 0．1（KCl）  

0．01（KCl）   

T  25 0，1（KCl）  
0，01（KCl）  

T  25 0．1（KCl）  
0．2（KCl）   

P  28 0．1（KNO3）   

1E  14 0．1（NaCl）   

1E   30 0．2（NaCl）  

GF  O．02（tris／NaCl）   

IE  O．1（KCl）   

lE  O．1（KCl）  

HA（peat）  

HA（soil，peat）  

写n2＋ HA（soil）  
HA（peat）  

HA（soil）  

HMA（soil）  

詑腔さ）water）  

HA（Clay）  

HA（soil）  

FA（餌il）  

HA（soil）  IE  O．1（KCl）  

HA（peat）  

FA（sludge）  K
 
 

IE  
．
．
n
 
 O

 
 

t
i
 
 

C
 
 

O
O
h
 
 

W．fractio  ≦15  
繭   （

3
 
 

5）forhi  
000〕   

K′：3．81（4），3．88（5．5）  

Kl：7，3（4．5）；K2：11．0（4．5）  

K．：7．＄（4．5）：K2：10．7（4・5）  
Kl：6．9（4．5）：K2：11▲0（4・5）  

3
 
0
 
n
V
 
 

1
 
2
 
2
 
 

l
 C

α
C
 

3
 
2
 
2
 
 

E
 
E
 
E
 
 

Al，十  HMA（SOil）  
Am，＋ HA（lakesedm．）  

Eu3十  HA（1akesedm．）  
FA（〃）  
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（19＄0）  
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2．実験方法   

2．1 腐植酸の調製   

腐植酸の抽出に用いた土壌試料の採取地を表2に示した。それは9笹類の重金屑汚染地土壌  

（No，3～6，No．15～19）を含む日本各地の水軌畑地，林地の表層土18種類に琵琶湖の底泥  

（No．8，北湖副湖盆より採取）及び腐朽化稲ワラ（No．9）の2種類を加えた合計20種類であ  

る。なお，No．10と11及びNo．12と13の試料は各々同一地域で採取したが，No．11と13は  

下水汚泥が，No．12は化学肥料が施用されたものである。  

表  2 腐植酸の抽出に用いた土壌試料  
Table 2 Soilsamplesemployedfortheextractionofhumicacids  

SampleNo．  Location  

鹿児島県鹿屋市  
鳥取県辰巳峠  
古山県婦中市広田（Cd汚染地）  
秋田堀鹿角市小坂町長沢（Cu汚染地）  

鹿児島県大口市下牛尾（Hg汚染地）  

宮城県本吉町寺要害（As汚染地）  

茨城県谷田部町  
滋賀県琵琶湖底泥（北湖副湖盆より採取）  

腐朽化稲ワラ（1年，35■C）  

茨城県谷田部町（無肥料）  

茨城県谷田部町（下水汚泥施用，10t／10a）  

茨城県筑波町（化学肥料施用，16、5kg／16m2）  
茨城婿筑波町（下水汚泥施用．7．5t／18a）  

茨城県豊里町  
秋田県田代町日立（Pb汚染地）  

秋田県湯沢市新城（Pb汚染地）  

山梨県都留市中津森（Zn，Cu汚染地）  
宮崎県南千穂町（Pb汚染地）  
宮城県鴬沢町坂下（Pb汚染地）  

北海道美唄市（泥炭）   

1
2
3
1
5
6
7
8
9
1
0
1
1
1
2
1
3
1
4
1
5
 
1
6
1
7
柑
 
1
9
2
0
 
 

腐植酸の抽出，精製は次の様に行った：風乾土壌試料100gに0．1MNaOH＋0・1M Na4P2  

07250mlを加え室温で24時間振とう抽出した。抽出液はG－4ガラスフィルターでろ過した  

後，1MHClでpIiを約2に調整し腐植酸を沈澱させた。沈澱は遠心分離で捕集し，灰分及びフ  

ルポ酸郡を除去するために，1MHClと希HF溶液でそれぞれ3度洗浄し，続いて蒸留水で充分  

洗浄した後0．1MNaOHに溶解した。溶解と沈澱の精製操作を3度繰り返し，最後にHClやHF  

の残留分を除去するために腐植酸の沈澱物がわずかに溶解してくるまで蒸留水で充分洗浄した。  

得られた腐植酸は凍結乾燥を行い試料とした。表3に腐植酸試料の化学的性質を示す。なお・土  
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表  3 土壌，腐植酸試料の化学的性質  
Table 3 Somechemicalpropertiesofsoilandhumicacidsamples   

Hwnie acid Functiona】訂OupSOfhl∬nicacid  
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51．34（53．82）4．98（5．22）  
22．97（5（〉．埴）2．77（6．09）  

お．16（50．88）4．61（6．15）  

42．69（52、7q）3．11（3．84）  
12．77（39．17）1．43（4．39）  

53．飢（朋．24）5．71（7．24）  

22．58（28．23）2．2（）（2．75）  

30．16（42．24）3．0（）（4．20）  

38．り9（53．55）2．43（3．61）  

3．95（4．14）  

2．25（4．95）  

4．24（5．65）  

ヱ．82く3．48）  

1．10（3．37）  

4．糾（5．88）  

1．72（Z．15）  

2．50（3．50）  

1．87（2．77）  

47．79（58．35）2．郎（3．49）2．諦（2．91）  
46．gl（56，11）3．q3（3．6ヱ）z．37（2．83）  

36．25（50．91）3．68（5．17）  
3（し41（49．54）4．25（5．78）  

52．10（53．49）5．32（5．46）  

2Z．34（42．88）2．34（4．49）  
44．31（52．31）4．63（5．47）  

51．き9（69．1！り 4．45（5．93）  

2．88（4．04）  

2．84（3．86）  

4．73（4．86）  

2．22（4．28）  

3．95（4．66）  

2．75（3．67）  

Va】uesarel〉aSedontheair．driedandfreeze▼driedmateri且15  

（）：val11eSCOnVertedtoash・freebases．  
NJ）∴mtd亡teCtable．  

壌，腐植酸試料のC，H，N含量は試料の1～3mgを用いて，元素分析計（CARLOERBA社  

製Mode11106）で分析した。また，△logK値は0．01％腐植酸溶液（0．1MNaOH溶液として）  

の波長400nmと600Ⅰ皿での吸光係数∬の対数の差であり，腐植化の度合を示す指標として熊  

田12）により提唱されたものである。その値は腐植化が進む樫通常小さくなる。総酸度，かレポキシ  

ル基含量，フェノール性水酸基含量及びかレポニル基含量の分析は既報明こ従った。ただし，腐植  

酸試料の中には灰分の非常に多いものもあるので、その様な試料では，官能基の一部は含有無機  

成分に結合して存在し，マスクされていると考えられる。   

2．2 潟植酸含浸ろ紙の調製   

腐植酸試料1gを0・1MNaOHの適量（約50ml）に溶解し，1MCH3COOHでpHを5に  

調整した後，最終的に水で100ml定容とした。この溶液にべ－パークロマトグラフイー用ろ紙（東  

洋，No．51A）を十分浸せきした後，取り出し風乾した。  

2．．3 重金属混合溶液の調整  

Ni2＋，Zn2＋，Cu2＋，Pb2＋，Mn2＋，Co2＋，Hg2＋及びCd2＋の8種類の金属イオンをCu2＋，Pb2＋に  
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ついては5，000pprn，他は10，000ppm含んだ混合溶液（0．1MHNO，酸性）を次の3種類に分  

けて調製した。すなわちNi2＋，Zn2十，Cu2＋，Pb2＋を含むもの，Mn2＋，Co2＋，Hg2＋を含むもの，  

及びNi2＋，ZJ12＋，Cd2＋を含むものである。   

2．4 ペーパークロマトグラフィー   

腐植酸含浸ろ紙の原点に重金属混合溶液の1ノJlをマイクロンリンジで添若し，0・1M酢酸緩  

衝液（pH＝5，80％エタノール）に0．05MのCd2＋またはMn2＋を含ませた展開溶液で20cmま  

で展開分離した（展開時間：8～10h）。展開後ろ紙を風乾し，原点を中心に1cmごとのセクショ  

ンに切り，各セクションをけい光Ⅹ線分析及び原子吸光分析（Cd2＋のみ）して，各金属の移動距  

離を求めた。また，対照として腐櫓酸を含浸していないろ紙でも同様の操作を行い，移動距離の  

比から各金属の尺／値を求めた。なお，金属の移動距離，すなわちビータの位置はその金属が最高  

濃度を示したセクションとその両側のセクションの濃度から単純な比例計算で求めた－）。   

3．結果と考察   

3．1 腐植酸の化学的性質   

腐植酸の炭素含量は12．77～56．02％，窒素含量は1．10～4．73％の範囲であり，灰分を補正した  

値は各々28．23～69．19％，1．61～5．朗％であった。△log〟値は，0．511～1．283の範囲であった。  

また，紙幣度，カルポキシル基，フェノール性水酸基及びカルポニル基の含量はそれぞれ  

6．30～16．51，2．45～6．42，2．貼～11．58，2．08～20．27（meq／g）の範囲を示した。腐植酸試料の  

内次の3点は元素組成や官能基含量から見て特異的と考えられる。すなわちNo．9（腐朽化稲ワ  

ラ）：かなり高い窒素含量を示す，No．20（泥炭地土壌）：非常に高いカルポニル基含量を示す，  

及びNo．17（山梨県都留市）ニ総酸度，フェノール軽水酸基含羞ともに最高値を示すが，カルポニ  

ル基は検出されない，である。   

表4に腐植酸の元素及び官能基間の相関係数を示す。なお試料No．9と20は計算から除外し  

た。その結果，△logg値が小さくなる程炭素含量が増加するのが見られるが，これは腐植化の進  

行に伴って腐植酸の重縮合度が増すl▲▲15）ためであろう。また，かレポキシル基とカルポニル基含量  

も腐糖化が進むと明らかに増加した18）。   

3．2 尺r値   

代表的なタロマトブラムを図1に示す。その結果，金属間の分離は良好であることが分かる。  

No．1の腐植酸試料でのHg2＋のクロマトグラムは原点付近とセクション9の位置に二つのピー  

・）C＿．≧C．1の場合：X＝Ⅹm＋0，5（C＿．rC．．）／（C十．．CJ，C＋L≧C－．の場合：X＝Ⅹれ＋0・5（C．．－C－1）／（C椚r   

C＿1），但し，X：ピーク位置，Xれ：金属が最高濃度を示したセクションの位置，C椚，C－1．C．1：Ⅹれ及びそ   

の両側のセクション（前と後）での金属濃度  
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すると，0・615±0・118（平均値）となり，8種類すべての金属の尺r値を比較できる。その結果，  

金属と腐植酸の相互作用の強さはCu2＋＞Hg2＋＞Pb2＋＞Ni2＋＞Zn2＋＞Cd2＋＝Co2＋＞Mn2＋の順で  

あった。ただ例外としてCu2＋とHg2＋，Hg2＋とPb2＋及びZn2＋，Cd2＋とCo2＋間で順序の逆転して  

いるものが数例見られたが，Pb2＋＞Hg2＋の順序を示した試料の多くは△log耳値の小さい、水鍍  

との反応性を示す腐植酸で，Hg2＋ピークがリーディングしているため，」町値を大きく見積った可  

能性が強い。  

表  5 2価金属イオンの尺f値  
Table 5 Rfvaluesofdivalentmetalions  
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．427）  ＋＋＋  

0．095  －  

0．185  －  

0．112  －  

0．067  －  

．302） ＋＋＋  

0．215  

0．175  

0．223  

0．133  

0．256  

0．061  

0．074  
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＋
 
 
 
＋
 
 

十
 
十
 
＋
 
 

一
一
＋
 
十
 
＋
 
＋
 
 

0．541± 0．055± 0．592± 0．243± 0．682± 0．627± 0．138±  0．418± 0．627± 0．722±   

0．148  0．052  0．120  0．149  0．099  0．117  0．085●  0．175  0．142 （）．138  aVera綜  

DevetopirLgSO］ution＝（A）0．1MacetatebufEerconlainhgO・05MCdZ◆，（B）0．1MacetatebuffercontainingO．05MMn2◆，pH＝5，80％  
ethanol．  
（）：rea⊂tivitywith Hg士◆wasremarkable．  

●：thevaluedoesnotincludethedatainparentheses．   

3．3 斤′値と△log〝値の関係   

図3に金属の尺／値と腐植酸の△log茸値との関係の1例を示したが，いずれの金属でもAlog  

ガ値が小さくなるほど尺r値も小さくなる傾向を示した。これは腐植化が進むほど腐植酸の金属  

結合力が増す11・19）ことを意味しており，腐植化の進行に伴うカルポキシル基やカ／レポニル基含量  

の増加に対応したものであろう。ただ腐朽化稲ワラ（No．9）と泥炭地土壌（No．20）の腐植酸  

は，△log打値から予想されるよりも金属結合力が強く，特にCu2＋とは強く結合した。試料No．  

9と20は他に比べてそれぞれ豊富な窒素やカルポニル基を含有しているので，これらが結合に関  

一259－   



金属一腐植酸相互作用   

与した可能性が強い。また，ピートや石炭から抽出された腐植酸はポルフィリン環を持ち，Cu2＋  

やVO2十はそこに強く結合していることが示唆されているので20・21〉 ，腐朽化稲ワラや泥炭地の腐  

植酸ではCu2＋はポルフィリン現に特異的に強く結合していることも十分考えられる。  

図 3 金属イオンの尺／値と腐植酸の△logⅣ値との関係  
Fig・3 

hⅥmic acids  

Metalion：（■）Pb2＋，（○）Cu2＋，（△）Zn2＋，（●）Ni2＋．   

3．4 結合官能基の推定  

各金属の尺／値が腐植酸のどの官能基含量に最も依存したものであるか，すなわちそれぞれの  

金属が腐植酸のどの官能基と強く結合しているかを推定するために，尺「値と腐植酸のカルポキ  

シル基，フェノール性水酸基，かレポニル基，窒素含量との重回帰分析を行った。得られた重回  

帰係数（規格化）を表6に，また，実測尺r値と重回帰式から予測される尺「値との関係を図4  

．（Zn2＋とPb2＋について）に示した。表6の結果から判断すると，呼値はカルポキシル基，カ／レポ  

ニル基及び窒素含量の増加に伴って減少し，フェノール性水酸基の増加はむしろ」町値を増大さ  

せる。また，カルポキシル基とカルポニル基では前者の含量がより大きく」町値を左右する。窒素  

含量の関与については，ここでの結果が灰分含量のまちまちな腐植酸を用いて得られるものであ  

るので，合壁素官能基と金属の結合を反映したものとは断定できない。しかし後に考察する様に，  

窒素含量に関する垂回帰係数の金属種間の序列如金属の窒素親和力の順序と良く一致しているの  

で，窒素含量が々／値に相当の影響を与えていることは確かの様である。以上から，腐植酸は金属  

イオンとカルポキシル基，カルポニル基及び含窒素官能基で結合していると考えられ，フユノー  
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表  4 腐植酸試料の化学的諸性質の相関性  
Table 4 Correlationbetweensomechemicalpropertiesofhumicacidsamples  

C  C・  H  H・  N  N・A】。gK よ憲乱 c00＝ ph蒜【】C c＝0  
（％）  t％） （％） （％） （％） （％）  （m亡q／g）（meq／8）くmeq／g）（meq／g）  

1．000   

0．797  1．000   

0．658   0．480  1．000  

－0．082   0．155   0．601  1．000   

0－529   0．386  0．g38   0．626  1．000  

－0．103   0．098   0－566   0．918   0．718  1．ODO  

－0．546  －0．229   0．013   0．732   0．023   0．593  1．000   

0．375   0．086   0．270 －0．197  0．251 －0．155  －0．404  1．000   

0、514  （〉、305 －Q．159 q．755 －0．225 －0．69亀 0．71沌  0．55t） 1．008   

0．1D9 －0．098  0．429  0．263  0．d49  0．273  0．022  0．834 －D．002  1．000   

0．046 －0．231 －0．451 0．818 －0．463 －0．726 －0．583 －0．095  0．570 －0．491 1．000  

クを示したが，No，9の試料ではピークは原点付近のみである。この水銀ピークが二つに分かれた  

現象については，腐植酸はある種の金属イオン，例えばFe3＋，V5＋，Mn▲＋，Aが，Aui＋など，に  

対して還元剤として働くこと17），Hg2＋も腐植酸に含まれるフリーラジカルの働きでHg8に還元さ  

れることがすでに知られているので18〉，展開中にHg2＋の一部が腐植酸によってHg十（または  

HgO）に還元された可能性がある。また，Hg2＋の一部が腐植酸と反応して動きやすいHg2＋化合物  

を生成したり，腐植酸のエタノール可溶成分（例えばHymatomelanic acidの一種など）中に  

hg2＋と特異的に結合するものがあり，これがエタノール可溶錯体を作って移動することも考えら  

れる。そこで，この現象を顔著に示したNo．13の腐植酸試料で，Hg2＋の外，Hg＋とCH3Hg＋の  

展開を行った。さらにHg2＋は，腐植酸含浸ろ紙をあらかじめエタノールで洗浄し，エタノール可  

溶成分を除去して調製した腐植酸ろ紙でも展開した（図2）。その結果，Hg2＋は腐植酸のエタノー  

ル洗浄の有無に関係なく，セクション10～11にピークを示したが，CHヲHg＋はより動きやすく，  

セクション15の位置にピークを示し，ng＋は全く移動しなかった。このことから」吋＋のピーク  

が二つに分かれる現象は，Hg2＋の一部が腐植酸と反応して動きやすいHg2＋化合物（現在，分離・  

同定中）を生成したと考えるのが妥当であろう。No．1の試料以外でも腐植化の進んだ（△log∬  

値の低い）試料のいくつかで同様の現象が観察された。また，試料No．10と11，No．12と13は  

それぞれ同一地域の土壌（前者は淡色異ポク土壌，後者は黒ポク土壌）から抽出した腐植酸で，  

△loggや他の化学的性質には大差がなし㍉しかし，下水汚泥を施用した黒ポク土壌の腐植酸（No．  

13）では，水銀反応性が著しく増大した。一方，淡色黒ボク土では，無肥料，下水汚泥施用土壌  

の両腐植酸とも水銀反応性を示さなかった。その理由は現在明らかではない。   

表5に得られた尺／値をまとめたが，金属によっては腐植酸の種類により相当大きな変動が見  

られる。Cd2十については0．05MMn2＋を含んだ展開溶液での実験結果しか示し得ないが，0・05M  

Cd2＋を含んだ溶液で展開したと仮定した時のCd2＋のR［値を他の金属の結果との比較から推算  

●
L
・
－
 
－
・
′
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図 1腐植酸含浸ろ紙による金属イオンのタロマトグラム  

Fig．1Typicalchromatogramofmetalionsonpaperimpregnatedwithhumic  

acid  

㈹ Developingsolution：0．1MacetatebuffercontainingO．05MMn2＋（pH：  

5，80％othanol）；Metalion：（○）Ni2＋，（△）Zn2＋，（＿）Cd2＋．  
㈲ DevLeJopingsoJution：0．1MacetatebuffercontaiElingO．05MCd2＋（pfl：  

5，80％ethanol）；Metalion：（○）Mn2＋，（▲）Co2＋，（■）Hg2十，（㊥）Ni2＋，（□）  

Pb2＋，（△）Zn2十，（●）Cu2＋．  

▲  8  12  

ktion．QTl  

図 2 腐植酸（No．13）含浸ろ掛こよるHg2＋，Hg＋及びCH8Hg＋のタロマトグラ  
ム  

Fig．2 ChromatogramofHg2＋，Hg＋andCH3Hg＋onpaperimpregnatedwith  
humicacid（No，13）  
Developingsolution：0．1M acetatebuffer containingO．05M Cd2＋（pH：5，  
80％ethanol）：Metalion：（●）and（○）Hg之＋，（□）Hg＋，（▲）CH3Hg＋：（●）ニ  
etlほnOlぎOlub】ecompol】en【5Weree】imjnatedfromtムeムuJmic∂Cjd．  
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ル性水酸基はあまり結合に関与していないと判断できる。これはカルポキシル基とフェノール性  

水酸基が主な結合基であるとするこれまでの考え22・23）とは矛盾するものであるが，我々の実験が  

80％エタノール中で行われたために，フェノール性水酸基の解離が抑えられ．金属との結合に関  

与しなくなったと考えれば説明できる。  

表  6 重回帰分析の結果  
Table 6 Resultofmultipleregressionanalysis  

Normalizedmultipleregressioncoefficients  
Independent   

variable   
Ni2＋  Cu2＋  Zn2＋  Pb2＋  Mn2＋  Co2＋  

COOH  （meq／g） －0．746  －0．712  －0．762  －0．823  －0．783  －0．733  

PhenolicOH（meq／g）   0．307  0，378  0，435  0．367  0，392  0，430  

C＝0  （meq／g） －0．421 －0．325  0．371 0．244  －0．322  －0．344  

N  （％）  一0．621 －0，824  －0．698  －0，266  －0，490  －0．532  

Dependentvariable：Rfvalue  

Independentvariable：contentsofCOOH，PhenolicOH，C＝0，andN  

図 4 実測尺／値と重回帰式から予測される尺′値の関係  

Fig・4 Relationship between observed」町values and RF values predicted from  
multiple regression equation 

次に，金属種による差異を比較すると，カ）L／ポキシル基の関与はPb2＋＞Mn2＋＞Zn2＋＞Ni2＋＞  

Co2＋＞Cu2＋の順に強く，一方窒素の関与はCu2＋＞Zn2＋＞Ni2＋＞Co2＋＞Mn2＋＞Pb2＋の順に強く  

なっており，ほぼ逆の金属配列が見られる。Schwarzenbach2．）は金属イオンをその錯形成能に基  

づいて三つのグループに分類している。すなわち，Aグループ：希ガス構造を持つ陽イオン，Bグ  

ループ：d亜穀に電子が完全につまっている陽イオン（18電子構造），Cグループ：亜殻に電子が  

完全につまっていない遷移金属イオン，である。この内，Aグループは窒素より酸素に，またB  
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グ／レープは逆に酸素より窒素に強い親和性を示し，Cグループは両方の性質を兼ねている，として  

いる。本研究で取り上げた金属の内Zn2＋，Cd2＋（共にBグループ）以外はCグループに属する  

が，中でもCu2＋はBグループに，Pb2＋はAグループに近いとされ，Mn2十，Co2＋，Nil＋，Cu2＋の  

系列ではMn折からCu2＋へと窒素親和力が増し，逆に酸素親和力は低下すると貰われている。こ  

の理論は古典的なものであるが，腐植酸で得られた金属配列の結果と良く一致しており，Pb2＋や  

Mn2＋は腐植酸のかレポキシル基など含酸素官能基と強く鯖合し，またCu2＋ヒZn2＋に対しては含  

窒素官能塞が結合を強化する方向で働いていることがうかがわれる。   

3．5 鋸値と安定感定数の関係  

」町値は腐植酸の金属に対する結合力を示す指標であり，その意味合では安定度定数と何ら変  

わりがない。安定度定数についてはすでに多くの報告がなされているので（表1），その中から土  

壌，粘土，ピートの腐植掛こついてpH5－7の範囲で測定された全安定度定数（K。）を金属種  

ごとに拾い出し，平均値を求めたところ，Cu2＋：9．25±ユ．80（17），Pb2＋：7．86±0．72（9），Ni2十：  

6．26±1．81（6），Zn2＋：5．48±1．91（13），Cd2＋：5．80±1．64（13）となった（ただし，値は対数  

値で示し，カツコ内にはデータ数を示した）。そこでこれらが腐植酸の安定度定数を代表するもの  

と仮定して，0．05MCd2十を含む展開溶液を用いて求めた尺／値との関連性を検討した（図5，ただ  

し，Cd2＋の。町値は推算値：0．615±0．118を用いた）。その結果，両者の間には非常に長い相関々  

係（logK。＝一6．34RF＋9．53，r＝LO．992）が見られたので，この関係からHg2＋，Co2＋及びMn2＋  

の安定度定数を推定したところ各々8．7±0．5，5．6±0．8，5．2±0．7となった。しかし，ここでの  
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図 5 金属イオンの尺r億と文献から引用した全安定度定数の対数値との関係  

Fig，5 RelationshipbetweenRfvaluesofmetalionsandlogarithmicoverallstability  
cor）StantSrepOrtedintheliterature  
Correlationequation：1ogK。＝r6．34Rf＋9．53，ー＝0，992．  
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考察は多様性に富んだ種々の腐植酸をひっくるめてのものであり，これ以上は言及できないが，  

もし安定度定数がいくつかの金属穐について既知の特定腐植酸試料で尺／値を測定し，あらかじ  

め両者間の相関曲線を作成しておけば，他の腐植酸での安定度定数を尺／値のみから推定できる  

と考えられるので，本法は簡便な安定度定数測定法になり得ることば間違いなしゝ。  

3．6 展開溶液のエタノール含有率の影響  

展開溶液中のエタノール含有率が各金属の々／備に及ぼす影響を代表的な3種の腐植酸で検討  

し，表7に示した。Cu2＋，Zn2＋，Mn2十，Co2＋ではエタノール含有率が減少するにつれて，わずか  

に見り直が増加し，又Hど＋では減少する傾向が認められるが，他の金属での傾向は明確ではな  

い。しかし総じて」町値はエタノール含有率に大きく左右されず，金属種問での即値の順序もほ  

とんど変化がない。従って，本研究（80％エタノール含有）で得られた尺／値を用いて天然土壌中  

での腐植酸と金屑の相互作用を充分評価出来るものと考える。ただCu2＋とHg2＋に対する影響は  

例外的に大きく，しかもCu2＋はエタノール含有率が低下すると結合が弱められるのに反し，Hg2＋  

は強められる。そのため天然ではHg2＋の方がCu2＋よりもより強く腐植酸に結合しているであろ  

うよ  

表  7 展開溶液のエタノール含有率が尺／値に与える影響  
Table7・DependenceofRFvaluesonethanoIcontentsindevelopingsolutions   

（舟  

尺rvalues  Humic acid  
SampleNo，  EtOH％   Nj2＋  Cu2十  Zn2ナ  Pbヱ十  Mn才◆  Co2＋  Hg3◆  

∧
U
 
＜
U
 
ハ
U
 
∧
U
 
 

（
】
U
 
6
 
・
血
一
 
2
 
 

0．470  0．016・ 0，516  0．204  0．649  0．535  0．185  

0．444  0，02A O．574  0．115  0．659  0，642  0．135  

0．558  0．045  0．684  0．169  0．709  0．625  0，103  

0．655  0．041  0．717  0．144  0．733  0，674  0．023  

0
 
0
 
n
U
 
O
 
 

O
O
 
6
 
．
■
’
 
▲
ソ
ー
 
 

0．744  0．094  0．741  0．465  0，772  0．737  0．154  

0．737  0．117  0，788  0．344  0．819  0．777  0．051  

0．β02  0．16β  ¢．835  （】．496  0．818  0．798  0．074  

0．788  0，172  0．816  0．321  0．830  0．812  0．064  

0，5＆7  0．052  0．624  0．472  0，713  0．665  0，175  

0．681  0．113  0．743  0．287  0．767  0，728  0．837  
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表  7 （つづき）  

Table 7 （COntinued）  

但）  

尺／value5  Humic acid  
SampleNo．  EtOH％  Ni2＋   Zn2＋   Cd2＋  

（
U
 
（
U
 
（
U
 
∧
U
 
 

n
■
U
 
6
 
4
 
2
 
 

0．269   0．519   0．655  

0．364   0．5Z7   0．565  

0．379   0．486   0．543  

0，536   0．594   0．603  

n
）
 
（
U
 
O
 
O
 
 

（
l
U
 
6
 
4
 
2
 
 

8．484  （）．718   0－831  

0．676   0．815   0．820  

0．668   0．723   0．772  

0，686   0．768   0．769  

80’  0．311  0．590   0．751  

60  0．455   0．610   0．7（）8  

Deve】opingso】utio此（A）0．ユMaceとatebuffercoI】ta5njngO．D5MCd2＋．  
（B）0．1MacetatebuffercontainingO．05MMn2＋，pH＝5．  
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