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汚泥の土壌還元とその環境影響に関する研究は，昭和56～59年度の4年にわたって行われ こ  

こに総括報告をすることになった。全体で30編の報文から成っており，都合でこれを2分冊とし  

た。   

本研究の前半，昭和56／57年分の中間報告ほ，当時の土壌環境研究室長篠井関博を中心にし，  

研究報告第68号として9編の報文と研究概要とで構成されている。今回の2分冊ほ，主として後  

継の高松武次郎室長，久保井徹主任研究員らがそのとりまとめに尽力した。   

汚泥施用というイン／くクトにより，N，P，Cといった栄養元素が土壁．植物，地‾F水あるいは  

大気中に種々の速度で移行し，蓄積され，同時にそれらの形態変化及び土壌の物理性（例えば乾  

燥度）や化学性，微生物相が大きく変化する。加えてK，Na，Mg，Ca等の必須元素も，蓄積部  

位あるいは鉛直分布の変化が起こる。普通肥料に比し下水汚泥に少ないKが，どのように制限元  

素的に働くか，あるいほ，リグニソ．粗タソバク，脂質，セルロース，ヘミセルロース，各種糖  

叛などの土壌中，植物中含有量がどう変化するか，更にまた，rIg．Cd，Cu．Pb，Zn，Ni，Asと  

いった，何らかの随碧性を有する重金属・元素類がどのような挙動を示すか等について，この報  

告で一応の答が出せたのでほないかと思う。   

加えて，本特研の先行特研である「有機廃棄物等の土寮生態系に及ぼす影響（略称）」（昭和53  

～55年度）の際ほ明らかにし得なかった，栄養元素や必須元素の物質収支について，特に今特研  

の後半ほ意欲的に取り組んだ。それがここに明らかにし得たことは，環境科学としての土壌研究  

が大きく一一歩前進したことになると考える。加えて，例えば石灰凝集汚泥の場合，施用頻度と施  

用量，つまりどの程度の連用でどういう障害が発現するか，最適施用率の考え方について，大型  

ライシメーター，ほ場での研究により明らかにすることができた。  
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Res．1そep．NalI．lnst・En、riron■Stud．，Jpn．，No．軋】986，   

1Ⅰ－14  

石灰凝集生活廃水汚泥中のMn，Zn，Cuの形態＊   

FormsofMn，ZnandCuin LimedDomesticSewageSludge■  

山口武則1・藤井閻博2・3・麻生末雄一   

TakcnoriYAMAGUCHIl，Kunihiro FUJll2・3and Sueo ASO4  

要 旨   
石灰凝集生活廃水汚泥中のMn，Zn及びCuの形態並びに本汚泥を6回連用（2．5t／10a．  

年2回，夏作及び冬作前）した淡色巣ポク土壌中のMn，Zn及びCuの形態を調査した。そ  

の結果，石灰凝集生活廃水汚泥中の真金属は1Mn及びZnは1％EDTA，0．1N塩酸，1  

N酢酸7ソモニウム可溶部に，Cuは1％EDTA，O，2Mピロリソ酸ナトリウム，lN酢  

アンモニウム，水，0．1N塩酸可溶部にそれぞれ存在した。汚泥連用土娯中でほ，Znほ1％  

EDTA，0．2Mビ㌧リソ顧ナトリウム，0，1N塩酸可溶部に，Mnは1％El）TA．O．1N塩  

酸，0．2Mビpリソ酸ナトリウム可溶部に存在した。また．Cuほ0．1N塩酸，1％El）TA，  

0．2Mビロリノ酸ナトリウム可溶部にそれぞれ存在することが明らかになった。  

Abstra（・l  

Forrns of Mn，Zn and Cuinlimed domestic sewage sludge andinlightcolored  

andosoltowhichthesewagesludgewascontinuouslyappliedsixtimes（2．5tons／10a，  

twice a ycar；before sowing spring wheat and before sowing winter wheat）were  

determined．  

Theresultsshowedthat：T）inlimeddomesticsewagestudgeMnandZnexjsted  

inl％EDTA，0．1N hydrochloric acid，1N ammo11ium acetatesolublc parts and the  

Cuinl％EDTA、0．2M sodium pyrophosphate，1N ammonium acetate．water，and  

O．1MhydrochloricacidsolubIeparts；II）inthesoilstowhichsewagestudgewas  

＊本報告の内容ほ，昭和58年度日本土劉巴料学会京都大会か；おいて発表した。  
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山口武則ら  

COntinuous】〉’appliedZnandMnexistedinl％EI〕TA．0．2Msodiumpyrophosphatc，  

andlNhydrochloricacid－SOlublepartsandinl％EDTA，0．1Nh〉Tdrochlorjcacid．and  

O．2M sodium pyrophosphate soluble parts，reSpeCti＼▼ely，While Cu existedin O．1N  

hydrochloricacid，l％El）TA．andO．2M sodiumpyrophosphateSOlubleparts．  

Jiey words：Sewagesludge，Heavymetal．Mn．Zn，Cu   

1 はじめに   

生活廃水，工場廃水など汚水中の生物処理過程では，汚水中の各種の物質が分解されると同時  

に微生物が増殖して，いわゆる余剰汚泥が発生する1）。この汚泥に怯 汚水中に存在する重金属や  

難分解性の有機化合物が吸着したり，微生物により濃縮されている1）。これらの汚泥のうち，工場  

廃水が多量に混入している汚泥中にはMn，Cu．Cr，Asなどがいずれも高濃度に含有されている2）。  

また，生活廃水系の汚泥中にも多種の重金属が含まれている3）。   

汚泥中の重金属の形態を知ることほ，汚泥を土壌に施用した場合の重金属の蓄積・挙動や農作  

物に及ばす影響を検討するうえで重安である。   

本報告ほ，著者らがこれまで一連の研究に供試している石灰凝集生活廃水汚泥中のMn．Zn及  

びCuの形態を調べ，さらに本汚泥が連用された屋外ライシメーター試験地の土壌（決色黒ポク土  

壁）についてMn，Zn及びCuの形態を調査したものである。   

2 実験方法   

2．1供試汚泥   

供試汚泥ほ，住宅団地の下水終末処理場（茨城県取手市郊外）で純生活廃水を活性汚泥法で処理  

し，消石灰及び塩化第二鉄を脱水助剤として添加後，加圧脱水処理して得られたものである。そ  

の性質と主要成分含有量ほ表1に示したとおりである。本報告では昭和57年6月に上記の処理場  

で採取した汚泥を分析試料とした。なお，この汚泥の分析試料は脱水ケーキ（以下，脱水ケーキ試  

料）及び脱水ケーキを天日乾燥して粉砕した試料（以下，粉砕試料）を供試した。   

2．2 土壌分析試料   

土壌分析試料ほ当研究所の屋外ライシ㌧メー一夕ー（有底枠）の汚泥連用試験地の淡色黒ポク土壌で  

ある。   

その試験設計は蓑2に示したとおりである。すなわち，淡色黒ポク土壌が2基の有圧砕に充て  

んされ 一方に化学肥料が，他方に汚泥が施用された。化学肥料の施用量ほ．化成肥料（885）  

1．5kg（105kg／10a），煩成リソ肥2kg（140kg／10a），苦土石灰2kg（140kg／1Oa）であり，汚泥  

の施用量ほ，水分70％換算で36．1kg（2．5t／10a）であった。   

汚泥軋 脱水ケーキを天日乾燥後有姿のまま年2回，夏作前と冬作前に施用した。   



石灰疑粟生活廃水汚泥ヰ岬）Mn．Zn，Cuの形態  

衰 1供試汚泥の理化学的性質  

TablelI’ropertiesofsewagesludgeusedintheexperiment  

Sludge  Sludge  

1979 1980  1979  1980  

pH（H20）  10．110．1 T－T、i（％）  

pH（KCl）  10．0    T－Mn（％）  

T－C（％）  27．3 21．2 TZn（JJg／g）  

TN（％）  3．7  2．7 T－Cu（声g／g）  

NH4－N（〟g／g） 1660  4．9  T－Cr（〟g／g）  

NO2－N（FLg／g）   7．7 1．1 TNi（FLg／g）  

NO3N（〃g／g） 32．4  2．3 TIJd（〟g／g）  

′1、1〕。05（mg／g） 19．7 1．1 1、As（〟g／g）  

1’－K（％）  0．3  0．9 ’トCd（〟g／g）  

T－Ca（％）  15．3  2l．3  C／N  

TFe（％）  6．5  5．O TMg（mg／g）  
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衰   2 処理区とその内容  
Table2 Treatmentsandtheircontentsinexperiment  

1979  19RO  1981  1982  

Summcr WinteT Summer Winter Summer WinteT Summer  

Eggplant Wheat  Baregrtrund Barcground  Sorghum  

App】ication■  ＋  ＋  ＋  十  ＋  ＋  

CompoudfcrtillZer：1t／ha（8呂5）  

Grou】1d dolomjclime ston（】：1t／ha  

Fusedphosphate；0．6／ha  

l）（】meSticsewagesludgc；25t／haas70％waterconlent  

＊Applicationofchemicalfertilizerorsewages】udge；   

Beforesummer一己ndwinter－Cr（】pPing   

昭和54年度ほ，夏作ナス（千両2号），冬作コムギ（農林61号）をそれぞれ栽培した。昭和55年  

度夏作より昭和57年度夏作前まで植物を栽培せず裸地として年2回の汚泥連用試験を行った。こ  

のような経過をたどった汚泥連用試験地の土壌（汚泥施用6回）を採取した。土壌の採取は昭和57  

年6月8日に，図1に示した位置より表土を採取した。採取した土壌ほ，風乾後，2mmのフルイ  

でふるい分けして土壌分析試料とした。   
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口
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 Llght c010red andos01  

図1土壌採取位置  

Fig・l SampllngSiteofsojlin L）▼Simeter  

O；meaSU「emen［sj〔e  

2．3 分析方法  

2，3，1汚泥中の全Mn，全Zn及び全Cuの分析  

試料1gを硝酸・過塩素酸で湿式分解し4），ろ別後100m＝亡定容して原子吸光分析に供した。   

2．3．2 汚泥中の重金属の形態分析   

汚泥中の重金属の形態分析ほStoverらの劉昌した逐次抽出法5）並びに土壌中の可溶性重金属の  

測定法として一般イヒされている水，0．1N塩酸，1N酢酸アン㌧モニウムなどによる抽出法610）を本  

汚泥試料に適用して検討した。   

すなわち．Stoverらの逐次抽出法によってそれぞれの重金属を硝酸カリウム（KNO3），フッ化  

カリウム（KF），ビロリソ酸ナトリウム（Na4P207），EDTA及び硝酸（rINO，）を用いて置換態，  

吸着態，有縁結合態，炭酸塩及び硫酸塩（硫化物及びその他の沈殿物）の順に分離した。抽出試薬，  

振とう抽出時間及び溶液と試料の比は次のとおりである。1MKNO3は16時間，50：1；0．5MKF  

（pH6．5）は16時間，80：1こ0，1MNa。P207は16時間，80：1：0．1MEDTA（pr16．5）は8時  

間（2回抽出），80：1及び0．1MfINO。ほ16時間，50：1。なお，各抽出ごとに遠心分離  

（10，000×g，10分間），上澄液を分析試料として原子吸光分析に供した。   

これらの操作は，脱水ケーキ及び粉砕試料について行った。なお，脱水ケーキ試料の場合は，  

脱水ケーキを手で細かくちぎり均一化を因って5遵で分析した。また粉砕試料ほ3遵で分析した。   

他方，土壌中の可溶性重金属の測定として用いられている各種抽出液（水，0．1N塩酸，0．2M  

ビロリソ酸ナトリウム，1％EDTA及び1N酢酸7ン㌧モニウム（pH7，0）〕を用いて，汚泥の粉砕試  

料を個別抽出した。抽出試薬の比及び抽出時間ほすべて50：1（通常の土壊分析に用いられる溶液・  

試料比でほ本汚泥の場合ほとんど抽出されない結果が得られたのでその比を50：1とした），8時  

間とした。これらの抽出液は抽出後，ろ過定容して，ろ液を原子吸光分析に供した。なお，0．1N  

－4－   



石灰洩集生活廃水汚泥中のhln．Zn．Cuの形態  

塩酸についてほ，塩酸濃度と重金尾の抽出の関係を調べるため，本粉砕試料10gに対して0・1，  

0．25．0．5，1，l．5．2，2，5，3Nの塩酸各25m仁を加え，1時間振とう抽出後，ろ液を原子吸光  

分析に供した。   

2．3．3 汚泥連用土簗の重金属の形態分析  

上記と同じ土壌中の可溶性重金属の測定として用いられているれ0・1N塩酸，0・2Mビロリソ  

酸ナトリウム，1％EDTA及び1N酢酸7ン㌧モニウム（pH7．0）を用いて，汚泥連用土壌試料を個  

別抽出した。すなわち，汚泥連用土壌試料各1gにそれぞれの抽出液50mJを加え5時間の抽出を  

行った。すべての抽出液は，抽出後，ろ過定容してろ液を原子吸光分析に供した。   

3 結果及び考察   

本供試汚泥中のMn，Zn及びCu含量を表3に示した。   

本汚泥中のMnは610ppm．Znほ510ppm及びCuは160pprnであり，衰1に示した昭和54  

年及び昭和55年度に採取した汚泥より低い値を示し，汚泥の採取年度による変動が認められた。  

矢崎11）ほ，汚泥の採取時期による重金属の変動について，家庭廃水の多い汚泥では，Mn，Znの  

季節変動が大きく．この原因は，Mn，Znは食物・水に起因する結果と報告している。  

表  3 供試汚泥中の全Mn，全Zn及び全Cu含量  

Table3 TotalMn，tOtalZnandtotalCu（）fsewagesludgeusedinexperiment  

T－Mn（〃g／g）  610  

TZn（〃g／g）  510  

TCu（〃g／g）  160   

本供試汚泥は純生活家庭廃水系の汚泥であり，昭和57年は6月に採取したものである。蓑1に  

示した汚泥は昭和54年5月に，昭和55年は10月に採取したものである。採取年度によるMn，  

Zn及びCuの変動は，矢崎が示したように季節変動によるものと考えられる。   

このように採取年度による変動ほ認められたが，本汚泥中の重金属含量ほ工場廃水及び都市廃  

水汚泥11）に比較して低い汚泥である。   

図2にStoverらの逐次抽出法による本汚泥中の重金属の形態について示した。   

本汚泥の粉砕試料でほ，MnほEDTA≫Na。P，0，＞KF≒HNO，＞KNO。，ZnほEDTA≫  

Na．P207＞HNO3＞KF＞KNOヨ及びCuはKNO，≒EDTA＞KF＞Na．P20，＞HNO，を示した。す  

なわち，Mnは炭酸塩≫有税結合態＞硫酸塩＞吸着態＞置換態，Znは炭酸塩＞有機結合態＞硫  

酸塩＞吸着態＞置換態，Cuは置換態≒炭酸塩＞吸着態＞有機結合態＞硫酸塩を示し，Zn及びCu  

15－   
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囲 2 ストパーの逐次抽出法による汚泥中の重金属の形態  

Fig．2 入梅talsextractedb〉，S亡肌・erProced‖re  
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由比鍵集生活廃水汚泥中のⅣh Zn，Cuの形態  

については，鎌田ら12）の石灰汚泥についての報告とよく一致する結果が得られた。これらの傾向  

ほ脱水ケーキ試料についても同様に認められた（以後の実験では砕粉試料を用いて実験を行った）。   

他方，汚泥を土壌に施用した場合の土壁中での形態を考え合わせ，直接的に土壌や農作物に影  

響を及ぼすと考えられる汚泥中の水可溶性重金属と可溶性重金属の測定法として一・般化されてい  

る水，0．1N塩酸1N酢酸7ソモニウム，1％EDTA．0．2Mリソ酸ナトリウムなどによる抽出法  

を本汚泥に適用して検討した。その結果ほ，図3に示したとおりである。  

0．2M Na4P207  

1（粕   

He8Vy metal川ntentS（ppm／dr〉・matter）  

図 3 汚泥中の重金属の形態  

Fig▲3 Formsofmetalsinsewagesludge   

すなわち，Mn及びZnは1％EDTA＞0，1N塩酸＞1N酢酸7ソモニウム＞0．2Mビロリソ酸  

ナトリウム＞水を示し，また，Cuほ1％EDTA＞0，2Mピロリソ酸ナトリウム≒1N酢酸7  

ニウム＞水＞0．1N塩酸を示した。すなわち，Mn及びZnは1％EDTA，0．1N塩酸．1N酢酸7  

ソモニウム可溶の形態，Cuは1％EDTA，0．2Mビロリソ酸ナトリウム，1N酢酸7ン㌧モニウム，  

水，0．1N塩酸可溶部がそれぞれ本汚泥中の支配的な形態であるものと考えられる。   

なお，本汚泥中には表1に示したように，多量の消石灰が含まれているので抽出前後でpHが変  

化し，特に，水及び塩酸抽出液はpHが高くなり，両袖出液による重金属の抽出効果は低くなる。  

この関係について園4にZnの例を示した。   

塩酸濃度の増加に伴ってZn含量が増加する。このことほ渡辺らも指摘しているが13），本供試汚  

泥のように消石灰が多量に含まれている汚掛こついては，特に，0．1N塩酸抽出画分の取り扱いほ  

今後さらに検討する必要がある。  

一7一   
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園5ほ汚泥連用土壌（淡色黒ポク土）におけるMn，Zn及びCuの形態を示したものである。   

汚泥を連用した淡色黒ポク土筆中の重金属ほ，Znは1％EDTA＞0．2Mリン酸ナトリウム＞O．1  

N塩酸≫水≒1N酢酸アン㌧モニウム，Mnほ1％EDTA＞0．1N塩酸＞0．2Mビロリソ酸ナトリウ  

10  20  3D  40  50  60  70  80  90 100  

Heavy metalcon【entS（ppm／dr〉・SOil）   

図 5 汚泥施用淡色黒ポク土における重金属の形態  

Fig・5 Formsofmetalsir）SOilamendedwithsewages】udge  
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石灰凝集生活廃水汚泥中のMn，Zn．Cuの形態  

ム＞1N酢酸7ソモニウム＞水を示した。また，Cuは0．1N塩酸＞1％EDTA＞0．2Mヒ◆ロリソ  

酸ナトリウム≫1N酢酸アンモニウム＞水を示した。すなわち，汚泥連用土壌中のZnほ1％  

El〕TA，0．2Mtごロリソ酸ナトリウム，0，1N塩酸可溶部が，Mnほ1％EDTA，0．1N塩酸，0．2  

Mビロリン酸ナトリウム可溶部がそれぞれ支配的な形態と考えられる。また，Cuほ0．1N塩酸，  

1％EDTA，0．2Mビロリソ酸ナトリウム可溶部がそれぞれ土壌中の支配的な存在形態と考えられ  

た。しかし，これらの形態ほ，農作物によって吸収されやすいことは推測されるが，農作物によ  

る形態別重金属の吸収についてほ今後さらに検討する必要がある。   

以上に示したように，石灰凝集生活廃水汚泥中の重金属は，Mn及びZnは，大部分が1％  

EDTA，0．1N塩酸，1N酢酸7ソモニウム可溶部，Cuは1％EDTA，0．2Mビロリソ酸ナトリ  

ウム，1N酢酸7ソモニウム，九 0，1N塩酸可溶部にそれぞれ存在し，汚泥連用土最中でほ，Zn  

は1％EDTA，0．2Mヒ㌧リソ酸ナトリウム，0．1N塩酸，Mnほ1％EDTA，0．1N塩酸，0．2M  

ビロリソ酸ナトリウム可許瓢 Cuほ0．1N塩酸，1％EDTA，0，2Mビロリソ酸ナトリウム可溶  

部にそれぞれ存在することが明らかになった。  
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国立公害研究所研究報告 第94号（R94’86）  

Res．Rep．Natl．Inst，Environ，Stud．，Jpn．．No・94，1986・   

ⅠⅠ－15  

汚泥施用土壌における窒素の溶脱■   

EluviationofNitrogenfromSoilsTreated  

with DomesticSewageSludge’  

藤井閻博り・山口武則3   

Kunihiro FUJIIl・2and TakenoriYAMAGUCHI3  

要 旨   
生活廃水汚泥を施用した4土壌（淡色黒ポク土．灰色低地土（沖積士），黒ポク土及び川砂）  

における窒素の溶脱を自然条件下のラインメー∵ター（4×4×1．2m）を用いて裸地状態で追跡  

した。使用した汚泥は，消石沢と塩化第二鉄を脱水助割とする生活廃水処理場の脱水汚泥  

であり，全窒素含有量は2．7％であった。汚泥の乾物施用量ほ7，5t／ha／回であった。   

表層土（0－5cm）における硝酸態窒素ほ，それぞれの土壌で異なった変化を示したが，4土  

壌とも土壌中の硝酸態窒素ほ降雨により減少した。黒ポクニL 灰色低地土及び川砂区でほ  

降雨によって表層土の硝酸態窒素が減少した後に浸透水中の濃度が上昇した。浸透水中の  

硝酸態窒素濃度から求めた各土壌における窒素の溶脱率は，淡色黒ポク土 39，黒ポク土  

61，灰色低地土 46，川砂 47％であった。  

Abstra亡t  

Studieswereconductedusingsoilandpercolatedwatersamplescollectedfrom  

sludge－treatedsoilsinlysirneters（4×4×1．2m）undernaturalconditions・Soilsused  
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Nitrate－nitrogeninsurfacesoil（05cm）showeddifferentchangingpatternsineach  

typeofsoil．butnitrateLNinallsurfacesoilswasdecreasedbyheavyprecipitationL  
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AfterdecreaseofnitrateinthesurfacesoiIofhurnicandosot，graylowla11dsoiland  

riversand，nitrateconcentrationinpercolatedwaterfrom thesesoilswasincTeaSed．  

Nitroge一一eluviationratiosinlightCOloredalldosol，graylowlands（）il．humjcandosol  

andriversandwere39，46．61and47％，reSpeCtfveLy・  

Keywords＝Nitraternitrogen，E】uviationofnitrogen，l〕ercolatedwater，1）ehydrated  

S】udge   

1 はじめに   

汚泥に含有される窒素のような有践態窒素は，土壌中において無機化され，アン㌧モニウム態窒  

素を経て硝酸態窒素に変換されることは広く知られている。国立公害研究所においてほ自然条件  

下における汚泥中窒素の形態変化とその消長を消石灰と塩化第二鉄を脱水助割とする生活廃水汚  

泥を短期間連用した土壌において追跡している1・2）。服部ら1）は，汚泥施用後植物を栽培せず裸地と  

した屋外ライシメーター（有底枠）における汚泥連用2年目の追跡実験から土壌中のアン㌧モニウム  

態窒素ほ汚泥施用後に多く以後減少する，これに続いて，硝酸態窒素が蓄積するが，その消長は  

降雨によって影響され増減を繰り返すことを見いだし報告している。この2年日に綻し、て適用3年  

目の昭和56年度には表層土における硝酸態窒素の消長の追跡と同時に有底枠の底部から排出され  

る浸透水についても硝酸態窒素濃度が計測された。ここでほ表層土における硝酸態窒素の消長と  

浸透水中における濃度の変化並びに各有底枠について求めた窒素の収支について報告する。なお，  

浸透水中の硝酸態窒素濃度と浸透水量及び降水量は本特別研究の中間報告割こおいて報告した3－5）。   

2 実験方法   

実験は，川砂，淡色黒ポク土，灰色低地土及び黒ポク土が充てんされ，消石灰と塩化第二鉄を  

脱水助剤とする生活廃水汚泥が連用された有底枠を用いて行われた。実験内容ほ，汚泥の成分組  

成など詳細については既に報告1・6〉されているのでそちらを参照されたい。   

硝酸態窒素（NO3－N）分析用の土壌試料は，各有底枠内9箇所，深さ0－5cmから採取した。採  

取した土壌試料ほ9箇所分を一括して2mmのふるいを通して調製した。調製方法は前報に述べ  

たとおりであった。調製後の試料の硝酸態窒素は常法7）にしたがって抽出したのちスルファニルア  

ミドーエチレンジアミソ比色法を応用した自動分析法8）によって計測した。測定に用いた自動分析  

装置はテクニコン社製オートアナライザーAAIl型であった。   

各有圧砕底部からでた浸透水ほ，転倒マス雨量計に導かれ，浸透水量が計測された。浸透水試  

料ほ，転倒マス雨量計の排出水を採取した。浸透水中の硝酸態窒素も土壌中の硝酸態窒素と同様  

に分析した。有底粋が設置された国立公害研究所本橋内実験ほ場における降雨鼠各右圧砕の浸  

透水量及び浸透水中の硝酸態窒素濃度の計測データは，本特別研究の中間報告書に資料として報  
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汚泥施用土壌における窒素の容脱  

告した3一㌔  

3 結果と考案  

各宥圧砕の表層土と浸透水中の硝酸態窒素（NO3－N）濃度の変化を図1～4に示した。   

3．1表層土における硝酸態窒素の消長   

5回目の汚泥施用後（56年夏季）における淡色黒ポク土表層土（0－5cm）のNO。N濃度ほ，汚泥  

施用2週目から8週目まで増加を続けたが，その後の大雨（72mm／d）によってほとんど消失し，  

その後の顕著な増加は認められなかった。同区の冬季（6回目の汚泥施用後）におけるNO3－N濃度  

ほ夏季ほど高濃度とはならないが，増減を繰り返した。この減少は夏季と同様に，降雨が関係し  

ており．降雨後土壌中の濃度ほ減少した。化学肥料区におけるNO。一Nの濃度は 汚泥区より高い  

が，その変動パターンほ汚泥区と同様であった（図1）。   

黒ポク土におけるNOユN（図2）ほ，その濃度が淡色黒ポク土より高濃度となるものの夏季、冬  

季ともに淡色黒ポク土とほぼ同様の変動パターソを示した。化学肥料区も汚泥区と同様のパター  

ンを示した。   

灰色低地土の冬季における変動パターンは，前二黒ポク土とはは同様であった。夏季において  

8月上旬まで上昇し，その後の降雨によって減少することは同一一であったが，9月以降再び上昇し  

た。しかし，10月下旬の降雨によって完全に消失した。冬季における化学肥料区の変動は汚泥区  

と同一であったが，夏季ではやや異なった変動を示した。しかし，降雨によって減少することは  

変わらなかった。この土壌における特徴は，夏季、汚泥区の濃度が化学肥料区濃匿より高くなる  

ことであった（図3〕。   

以＿との3土壌では4月上旬に濃度上昇が認められるが，その後の計測がなされていないので，  

その後における変動は不明である。しかし，後述するように浸透水中濃度が上昇していることか  

ら降雨によって減少するものと推測される。   

川砂汚泥区における変動（団4）は，前述の3土壌と異なった変動パターソを示した。すなわち，  

夏季においては，8月上旬まで増加を続け，その後の降雨によって減少したのほ同一一であったれ  

減少の程度が低く9月下旬まで徐々に減少した。冬季においてほ，1月下旬をピークとする緩やか  

な増減を示し，他の土壌において認められた明確な増減が認められなかった。もう一つの特徴は，  

汚泥区の濃度が化学肥料区より高いことであった。   

以上のように汚泥区における年間を通じてのNO。N濃度ほ，それぞれの土壁で特徴的な変動を  

示したが，いずれの土嚢においてもその消長に降雨が関連していることが明らかにされた。この  

ことは，汚泥の分解によって生成し，土嚢中に蓄積したNO。－Nが降雨によって下層土に移動（浴  

脱）したことを示唆している。この実験は，試験地の都合で裸地とせざるをえなかった（隣接地に  

野球場が設けられ，球の飛び込みによる植物被害が予想されたためであるが，57年度以降の植物  
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汚泥施用土壌における窒架の溶脱   
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栽培中にほ実際に被害が発生した）。したがって，植物が栽培された場合における土壌中NO。一N  

濃度ほ低下するものと考えられるが，汚泥の施用是が栽培植物の要求量以上であった場合や土壌  

中におけるNO3－Nの生成・蓄積と植物による吸収とが一致しなかった場合にほ溶脱が起こり得る  

ものと考えられる。また，通常，土壌ほ，NO。のような陰イオンの吸着能を持たないことから降  

雨によって地下水に到達する可能性ほ否定できない。   

3．2 浸透水中における硝酸態窒素濃度の変動   

ここで用いた有底枠の浸透水中における各主成分濃度の分析値は，本特別研究の中間報告書（国  

立公害研究所研究報告，第68号）に資料として報告した4〉。また，ここで報告するNO。－Nを含め  
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て本報告書の中で成分濃度の変化などについて検討が加えられ報告されている。ここでは表層土  

における消長と合わせて浸透水中におけるNOユーN濃度の変化を検討した。   

図4に示したように，川砂区の浸透水中のNOユーN濃度の変動は，表層土の濃度変化及び降雨と  

の関係が最も明確に反映していた。すなわち，夏季，汚泥区の浸透水中濃虔ほ，汚泥施用後から  

徐々に上昇し，表層土嚢中濃度が降雨によって低下した8月下旬から9月上旬にかけて急激に上  

昇した。その後徐々に減少し．10月下旬にほ汚泥施用時以下の濃度にまで低下した。冬季のそれ  

ほ3月上旬から上昇を始め，4月中旬に最高濃度に達したのち8月上旬まで徐々に減少し，8月中  

旬にほ極めて低濃度となった。化学肥料区は両季とも最大濃度に達する時期が汚泥区よりやや早  

いもののほぼ同様の変化を示した。   

淡色票ポク土（図1）では8月下旬から9月上旬にかけて濃度の上昇が認められる以外ほ原著な変  

化ほなく，翌年の8月にほ低下し，9月には極めて低濃度となった。これに対して，黒ポク土及び  

灰色低地上では川砂区と同様に8月下旬から9月上旬と翌年の3，4月からの濃度の上昇が認めら  

れた。   

以上のように土掛こ蓄積されたNO3－Nは，降雨によって洒脱され120cmの土層（各有庶枠中  

の土襲の厚さは，120cmであった）を適って浸透水中に検出されることが明らかにされた。特に，  

夏季に認められたように土壌中濃度が上昇した時期に大雨が降ると短時日の間に浸透することが  

明らかにされた。また，晩秋に汚泥を施用した場合は翌年の夏まで溶脱が継続することも認めら  

れた。すなわち，年Z回の汚泥施用でほ前回の残存NO。－Nが合計された形で浸透するものと考え  

られる。   

3．3 窒素の収支   

各有底枠における窒素（N）収支を求めると蓑1のとおりとなる。窒素の溶脱量は，各計測時の  

NO。一N濃度に浸透水量を掛けた値を全測定時の総浸透水量で割った値（重み付き平均濃度）に濃度  

が上昇し始めた56年9月から溶脱が終了した57年8月までの捻浸透水量を掛けて求めた。降雨  

による窒素の負荷量は同期間の総雨量に58年に実測Lた降雨中の無機懇望素濃度（重み付き平均  

濃度）を掛けて求めた（56年一58年8月までは降雨中の無税態窒素濃度－を計測していない）。   

衰1に示したように，各土壌における汚泥中窒素の溶脱率は3961％であり，淡色黒ポク土が  

最も低く，黒ポク土で最大となった。これらの値は植物を栽培しない裸地において得られたもの  

であり，植物による吸収がないので汚泥中窒素の無機化率の目安となりうる（実際にほ脱窒や高pH  

土壌からのNH。の揮散，土筆残留も考慮に入れる必要があるので目安とした）。これまでの研究で  

得られた昭和54年度の栽培植物（ナス及び′j＼麦）による窒素の吸収量ほ，川砂区 58，汲色黒ポク  

土138，灰色低地土123，黒ポク土194gN／ライシノーターであった。56年度も同一→植物を栽  

培し，窒素吸収量も同一・であったと仮定して植物による吸収量を考慮した溶脱率を計算すると，  

川砂区 34，淡色黒ポク土 30，灰色低地土 30，黒ポク土 25％となる。ここで用いた植物に  
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衰 1汚泥施用土壌からの窒素の溶脱  

Tablel Eluviation ratios of nitrogen from soiIs amendedwith domestic sewage  

Sludge  

Nitrogenloadbyprecipitationwasca】culatedfromtota】volumesofprecipltation  

duringSeれ1981toAug・，1982andaverageconcentrationofinorganicnitrogen  

jnprecipiと8日ondurjng】9β2りan．10Dec．）．  

（Ng／Lysimeter）  

C．Average   D．TotalVolume  E．Percolated   
Nitrogen  

NitrogenLoad  
Nitrogen  

Elvlation  

Plot   Soi】  
Concentrationjn  

Percolated  Water  E＝CxD  
Ratio（％）  

A．  B．  

Material  1）reclpltation   
Water   ×100  

Sand   20．81mgH／J   13，874／   289   47  

Ligh卜colored  

Andsol  
23．06 〝   10，612   245   39  

Sludge  584   
Gra）′  

LowlandSoil  
37．12 〝   7．682   285   46  

11umic  

Arldso‡  
52．43 〝   7，108   373   61   

17  

Sand   10．31 〝   14，341   148   55  

Light－COlored  
21．28 〝   10，471   223   86  

Chemical  
240  

Fertilizers  

LowlandSoil  
23．24 〝   5．973   139   51  

Humic  

Andoso】  
54．45 〝   5．222   284   
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よる吸収量は地上部のみの値であり，植物栽培条件下における溶脱を正確に評価するには根に含  

有される窒素量を把握する必要がある。しかし，前述の溶脱率に見合う塁の窒素が植物の限の中  

に捕捉されているとほ考えられない。したがって，乾物として7．5t几a／回の汚泥施用量は良好な  

植物の生育を支えるうえで必要な施用量（未発表）であることから汚泥のみの施用により植物生産  

を確保しようとすれは施用した汚泥中窒素の一部の溶脱は避けられないものと推察される。   
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畑地土壌における汚泥成分の地下浸透と植物による吸収   

LeachingandPlantUptakeofSewageSludgeElementsinUplandSoil   

広木幹也l・久保井 徹1   

Miki）▼a HIROKllandToruKUBOll  

要 旨   
淡色黒ポク土を充てんした大型ライシメーターに石灰凝集下水汚泥（100t／ha）を半年ごと  

に7回連用し，土壌水及び浸透水の成分を経時的に分析した。この結果及び植物（コマツナ，  

年6L司栽培）の収量と成分含量とから汚泥施用土掛こおける物質収支を求め，以下の結果を  

得た。  
l．汚泥の施用に伴い，表層土腰でほ土壌水中の濃度が周期的に変動したが，下層土で  

は濃度ほ徐々に上昇した後，平衡状態に達するようにみえた。   

2．Cl，NO，N，Na，Mg，Caの見掛けの浸透速度ほ64～75crn／yで元素間の差ほあ  
まりなかった。この速度は土壌水の平均浸透速度（165～230cnl／）▼）よりもかなり遅かった。  

Kほ，実験期間中は55cm以下の層位にほ浸透しなかった。   

3．下層において土壌水が達した平衡濃度と年間の浸透水畳とから，各ライシメーター  

に汚泥を連用したときの各元素の浸透最を求めた。各元素の浸透量と植物による吸収量を  
求め，汚泥施用に伴う負荷最と比較すると，Kほ植物による吸収量が施用量を上回ってい  

た。Naの浸透量は，植栽区，裸地区とも汚泥による施用量を上回った。N，Cl，Mg，Ca  
の植物による吸収率は低く．N，Clの浸透率は高く，また，Mg．Caほ比較的残留率が高  
かった。各元素とも，植栽区の残留率ほ裸地区の残留率より高かった。これらの結果から，  

100t／ha／〉▼という施用遥は．植物の生育と吸収量に対して明らかに過剰であるとみなした。  

Abslra（・t  

Limedsewagesludgewasrepeatedlyincorporated7times（3．5years）intoalight  
－COloredandosolatarateof50tons／ha／eachapplication Duringthecourseofthis  
lyslmetereXperiment，SamPlesofsoilsolutionfromvariousdepths，andleachedwater  
wereperiodicallyanalysedforelementalconcentrations・Basedonthesedata，yield  
andelementalconcentratjonsofB77／SStCa77Z♪〟L．（Komatsuna）whichwascultured6  
times／year，andtheLoadingofelementsw圧hhthesLudge，WIthabudgetofN，CZ，Iく，  
Na，Ca，andMgwereestimatcd．  
Remarkable characteristics relatjng to solute movements were＝1）Although  
elementalconcentrationsinthcsolutionsamplesfromthesurface3Ocmfluctuatedwith  

1．国立公害研究所 水雲土壌環境部 〒305茨城県筑波郡谷田部町小野皿16番2   
WaterandSoi）EnvironmentDivision．theNationalInstituteforEnvironmenta】Studies．YaLabemaChi，   

Tsukuba，Ibaraki305．Japan．  
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theapplicationpracticeused，thesolutionconcentrationsatalowerdepth（＞105cm）  

graduallyincreasedtoreachsteady－Statelevels．2）ApparentleachingvelocitiesofCl，  

NO3N，Na，Mg，and Ca＼Vere Similar among the elements and estimated to be64  

75cm／year，Whereasthe velocity of Kwasmarkedlylowerthanthatof theother  

eIements．  

Theannualamountofeachelementleachedtothesubsurfacelayercouldthere－  

forebeestimatedbyitssteadyStatelevelandtheleachedvolumeofwater．  

Thebudgetindicatesthat：  

1）PlantsabsDrbmoreKfromthesoilthanthatintheloadingamount．  

2）TheleachedamountofNafurtherexceedstheloadingamount．  

3）Amongtheotherelements，NandClarerelative】ymobi］ewhileMgandCa are  

not．  

Keywords：SewagesIudge，Lysimeter，Soilwater．Leaching，Plantuptake   

1 はじめに   

農耕地へ施用された下水汚泥ほ土壌中で分解された後，その成分の一部ほ植物によって吸収利  

用され，他の一部ほ，大気中へ揮散，あるいは地下へ浸透し，残りは表層土壌中に留まる。それ  

ゆえ，下水汚泥の土壌還元ほ水環境及び大気への成分の拡散による周辺環境の再汚染の可能性を  

伴う。これらの問題をあらかじめ予測し，汚泥の適切な施用により周辺環境への影響を最小限に  

くいとめるにほ，汚泥中成分の土壌及びそれを取り巻く環境における挙動を明らかにしてゆかな  

ければならない。   

著者らは先に，大型ライシメーターによる実験を行い．石灰凝集7水汚泥を畑地に施用した時  

の土壌水没度の変化を調べてきたl）。その結果，汚泥の施用により，士族水中の硝酸態窒素，塩素，  

カルシウムなどの濃度が著しく増加すること，土壁水中の濃度変化の影響が下層に及ぶにほ．表  

層に汚泥を施用した後かなりの時間を要することなどが明らかになった。しかし，汚泥施用に伴  

う各元素の土壌環境中での挙動を明らかにするためにほ，施用された汚泥中の元素の地下への浸  

透量及び植物による吸収量などを，量的に明らかにしてゆく必要がある。本報告では，先の大型  

ライシメーター実験を継続して汚泥を連用し，土壌中での各元素の挙動を量的に明らかにする。   

2 実験方法   

2．1実験装置・供試土壌・供試汚泥   

実験には，直径1，7m，探さ2．3mの円筒形の屋内地温制御ライシメーター2）4基を用いた。ラ  

イシノーター地上部の自然光温室は気温及び湿度が制御されている。ライシメーター地下部には，  

30cmから205cmまで25cmおきの8層位に磁製のポーラスカップが側方より挿入され これを  

通して土壌水が採取可能である。   

土壌は，茨城県筑波郡より採取した淡色黒ポク畑土壊の作士及び心土を．それぞれ040cm，  
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40－230cm層に充てんした。汚泥ほ，取手市郊外の住宅団地の廃水処理場より産出された脱水ケー  

キを夙乾後，粉砕して供試した。土壌及び汚泥の理化学性を表1，2に示した。これらの詳細は，  

広木ら1）のとおりである。  

衰 1供試土壌の性質  

Tablel Chemicalpropertiesofsoilsusedintheexperiment  

exchangeable  
pH（HzO）pl・Ⅰ（KCl） T－C％ T－N％  CEC   

一K  Na  Mg  －Ca  

Surface  6．2  5．5  1．24  0．25  0．1998）0．86b）0．018b）0．11b）1．06b）  

Subsoi1  6．2  5．5  0．171 O．37  0．021 0．061  

a）me／gdr〉ナSOil  

b）mg／gdr〉rSOil  

表  2 供試汚泥の成分組成  

Table2 Chemicalcompositionofsludgeusedintheexperiment  

（％dr〉，matter）  

T－C T－N TK T－Na TMg TrCa TP T－CI  

27．3   3．7   0．091 0．066 （）．81  9．06   8．6  （）．59   

2．2 試験設計，試験日程，実験条件   

用いた4基のライシメータ・一のうち2基（Lysl，3）を汚泥施用区，2基（Lys2，4）を対照区と  

した。汚泥は半年ごとに50t／ha相当量を表層10cmの土壁に均一に混合施用した。1979年9月  

に1恒＝］の施用を行ったのち．1983年3月までの42か月間に7回汚泥を施用した。汚泥施用時に  

対照区においては耕起のみを行い，汚泥及び化学肥料の施用ほ行わなかった。1回目の汚泥施用の  

後ほ各区とも裸地で経過させたが，2回目の汚泥施用（1980年5月）以降は，汚泥施用区及び対照  

区のライシメーターのうち各l基ずつ（L）rS2，3）を植栽区としてコマツナを栽培した。l回の汚泥  

施用に対し，コマツナは45Eけつ3回栽培をした。他の2基（L），Sl，4）は実験期間を通して裸地  

として経過させた。実験期間中，気温を昼間250C夜間200C，湿度を60％，下層土の地温を18  

0Cに設定し，週1回30．8mm相当の蒸留水をじょうろで散水した。ライシメーター底部は開放し，  

浸透水量を記録した。  
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2．3 試料採取方法，測定法   

30．55，80，105，130，155，180，205cm層から土輩水を約2週間おきに採取した。土壌水と，  

ライシメータ■底部（230cm）からの浸透水について，硝酸態窒素（NO。N）．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）濃度を既報1）に従って測定した。   

コマツナの収量及び成分含量ほ久保井ら3）のとおりである。   

その他，試験方法の詳細は広木ら1）のとおりである。   

3 結果及び考察   

3．1各ライシメーターの浸透水量   

各ライシメーターの年間浸透水量は，汚泥施用裸地区（Lysl）で920mm／y（かん水量の57％），  

汚泥施用植栽区（Lys3）では656mm／y（同41％），無施用裸地区（Lys4）では660mm／y（同  

41％），無施用植栽区（Lys2）でほ378mm／y（同24％）であり，ライシメpクー問で差があった。  

また，裸地区及び汚泥無施用の植栽区でほ，浸透水量は夏季に冬季より若干少ないものの年間を  

通じてほぼ一定であった。しかし，汚泥施用植栽区でほ浸透水量は周期的に変動し，コマツナ生  

育後期には浸透水が得られない場合もあった。   

温室内でほ，日射量，空調機による風向きなどがライシ㌧ノーーノーの位置によって異なり，地表  

面からの蒸発量に影響を及ばす。ライシメーター脇に水を入れたど－カーを置いたとき，ビ∴カー  

からの水分の蒸発量は，Lys2が最も大きく，LyslとLys3ほ同程度で，Lys4が最も小さかっ  

た2）。汚泥無施用の植栽区（Lys2）において特に浸透水量が他のライシノーークーーより少ないのほ，  

Lys2が蒸発しやすい位置にあるためである。一方，汚泥施用裸地区（Lysl）ほ無施用探地区（Lys4）  

より蒸発しやすい位置にあるにもかかわらず，浸透水畳は無施用裸地区より多かった。これむま，  

汚泥の施用により表層土の物理性が変化し，土嚢表面からの蒸発量が抑えられたためである4）。   

3，2 土壌水及び浸透水の各成分濃度   

図1～6に汚泥施用区の土壌水及び浸透水中の各成分濃度の経時変化を階級値で示した。   

Clほ，裸地，植栽両区とも30cm層では汚泥施用後数週間の間に200ppm以上に達した後，短  

期間に再び20ppm以下に減少するという変動を繰り返した（図1）。このことは，汚泥中のClほ  

短期間に下層へ溶脱されることを示す。下層では濃度の変動は表層に比較して緩やかで，特に105  

cm以下の各層では濃度が徐々に増加した後，植栽の有無にかかわらず40～60ppmの範囲でJ  

になった。   

NO。Nほ，30cm層では汚泥施用後数週後に濃度が高くなったが・CIの場合より，ビータに達  

した後の濃度の減少ほ緩やかであった（図2）。また連用を繰り返すにつれて濃度が上昇する傾向に  

あった。これほ，有機窒素の無機化と硝化が緩やかに進むため，汚泥中に含まれるNの一部が表  

層土中に累税してゆくためである。130cm以下の層においてほ，Clと同様徐々に濃度が増加した  
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図1汚泥施用ライシメーターにおける土壌水及び浸透水中の塩素濃度の経時変  
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図 2 汚泥施用ライシメーターにおける土壌水及び浸透水中の硝酸態窒素濃度の  

経時変化  
Fig・2 ChaIlgeSinNO3Nconcentrationinsoilwaterasfu一一Ctionsofsojldepthand  

time  
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広木幹也・久保井 徹  

後，一億の濃度で平衡に達した。しかし，その濃匿ほ裸地区（180240ppm）と植栽区（140－180  

Ppm）でほ異なっていた。   

MgとCa（図3，4）の濃度変化は硝酸態Nと似ていた。130cm層においては裸地区でそれぞれ  

28～36，160～200ppm．植栽区でほそれぞれ24～28，120～180ppmで平衡に達した。   

試験開始前のK濃度は30cm層（7ppm）において55cm以下の下層土（2ppm以下）より明らか  

に高かった（図5）。これは，40cmまでの表層土と，4ncm以下の下層土との間で土壌中の置換態  

Kの含量が大きく異なっていたこと（蓑1）を反映したものである。試験開始後ほ裸地区表層におい  

てほ汚泥の施用のたびにK濃度は周期的に変動した。しかし，下層では濃度の変化はほとんど認  

められす．55cm層のK濃度が5ppmに達するのに試験開始から37か月を要した。植栽区の30  

cm層では時間の経過に伴い濃度が減少した。これらの結果は．Kは土壌中を下層へ浸透しにくい  

こと，また，植栽区では汚泥にヰる投入量以上のKが植物によって収奪されることを示す。   

試験開始後16か月たつ頃から，80cm以下の層においてNa濃度は徐々に増加し始め，最高30  

ppmに達した後再び減少した（図6）。しかし，このような濃度変化は55cmく＝上の層では認め  

られなかった。このことから，80cm層におけるNa濃度の増加が，表層からのNaの浸透による  

もののみでなく，元来この層位に含まれていたNaが士族水に溶出してきたことによるものである  

と考える。また，13Ocm以下の層の土雲水濃度ほ，裸地区でほ24～28ppm，植栽区では20～24  
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図 3 汚泥施用ライソメーターにおける土壌水及び浸透水中のマグネシウム濃度  

の経時変化  
Fig．3 ChangesinMgconcentrationinsoilwaterasfunctionsofsoildepthandtime  
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図 4 汚泥施用ライシメーターにおける土壌水及び浸透水中のカルシウム濃度の  

経時変化  
Fig．4 ChangesinCaconcentrationjnsoilwaterasfunctionsofsoildepthandtime  
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図 6 汚泥施用ライシメーターにおける土壌水及び浸透水中のナトリウム濃度の  

経時変化  
Fig・6 ChangesinNaconcentrationinsoi】waterasfunctionsofsoildepthandtime  

Ppmで平衡に達した。   

3．3 浸透速度   

前項で見たとおり，汚泥の連用を続けると，土壌下層の元素の濃度は次斯こ増加し，時間経過  

に伴ってより深層でも元素濃度が増加するようになる。そのときの土層の深さと，濃度が上昇す  

るのに要した時間とから，その元素の見掛けの浸透速度を求めることができる。Clの場合，図1  

において階級値が1（下層で平衡に達したときの階級値（2）の1／2）以上になる時期を指標とすると，  

植栽区で約66cm／y，裸地区では約71cm／yと推定される。同様に，硝酸態Nの場合は平衡に達  

したときの階級値の1／2（植栽区4～裸地区5）を指標として約67～74cm／y，Mg，Caはそれぞれ  

階級値3～4，4～5を指標として，それぞれ約64～71，67～72cm／yであった。Naは，実験開始  

時の濃度が下層においても高いため，実験開始時の階級値（5）と，平衡濃度に達した時点での階  

級値の中間値8～9を指標とすると，67～75cm／yであった。このように，裸地区の方が植栽区よ  

り浸透速度は大きい傾向にあったが，各元素とも，裸地区では71～75cm／y，植栽区でほ64～67  

cm／）rであり，浸透速度の元素間の差ほ小さかった。このように，各元素の土壌粒子との親和性は  

異なるにもかかわらず，見掛けの移動速度に元素間であまり差が無かった理由は，1）カチオンと  

ァニオンが互いにイオン対として移動すること，及び，2）イオソ間の交換吸着により，土壌水中  
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畑地土壁における汚泥成分の地下浸透と植物による吸収  

のある種のイオソ濃度の増加に伴い他種のイオンが土壌水中に解離してくる，の2点が大きいで  

あろう。例えば，i廃水中のCa濃度の増大に伴い，土掛こ吸着していたNaがCaと交換して，  

土壌水中に溶出してくるため，土壌水中のNaの濃度はCaの濃度に伴って変化する。それゆえ，  

NaとCaの土壌中の其の移動速度が異なっても，土壌水中の濃度変化による，みかけの移動速度  

ほ，互いに近い値となるであろう。   

土壌水の移動速度は，土壌の平均液相率を40％と仮定すると，裸地区でほ230cm舟，植栽区で  

は165cm／y）と推定される。この値と比較すると，どの元素の移動速度も非常に遅いといえる。Cl  

は土壌中の移動性が比較的高いとされる元素であるが，土壁水の移動速度の1／2～1／3であった。  

これは，供試した火山灰土壌がClイオンをかなり吸着することが理由の一つであるとともに，土  

壌構造内にこれらの物質が保持されることも理由の【つと考えられる。すなわち，この実験でほ，  

かん水直後にほ一時に多量の水分が粗大な孔げきを下方へ流れるため，粗孔げき中の水は周囲の  

微細な孔げき中の土壌水と十分な交換を行わずに（雨水が物質を溶かし込まぬままに）流下するの  

に対し，降雨後の乾燥過程では，土壌水が微細な孔げきを毛管上昇する過程で周囲の物質を取り  

込みながら動くためと考えられる。   

3．4 植物による吸収量と地下への浸透量   

汚泥の連用を続けたとき，土壌水中の各元素の濃度は．表層では施用のたびに周期的に変動す  

るが．下層では変動は小さく，緩やかに濃度が上昇した後，ある濃度範臣附こ収束する傾向にある。  

この浸透水中濃度と年間の浸透水豊から，長期に汚泥の連用を続けたときの各元素の浸透量を推  

定した（表3）。また，汚泥施用による各元素の投入量及びコマツナによる各元素の吸収量も合わせ  

て蓑3に示した。   

植栽区（Lys3）でのコマツナによるKの吸収量は，汚泥にi：る施用量より大きかった（2．2倍）。  

これほ，汚泥中のK含量が低いため，汚泥のみの施用でほ，植物によるKの吸収量をまかなえな  

いことを示す。また，裸地区（Lysl），植栽区（Lys3）ともNaの浸透量ほ汚泥による施用量より大  

きかった（2～3・4倍）。これは，汚泥中に多量に含まれるCaなどのカチオソ掛こよって土壌に吸  

着していたNaが置換溶出していくことを示すと考える。K，Na以外の元素の植物による吸収率  

は低く（施用量の11％以下）、100t／ha／yという施用量ほ，植物の生育、吸収量からみると明らか  

に過剰な施用量といえる【，K，Na以外では，N，Clは比較的浸透率が高く（施用量の36～98％），  

Mg，Caほ浸透率が低かった（12～34％）。  
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表  3 各元素の施用量．浸透量及び植物による吸収量  

Table3 AmountsofelemeIltS，apPlicdinsludgeapplication，1eached tothesubsur－  

facelayerandabsorbedbyplaIltSfromthesoiltowhichsewagesludgehad  

been applied  

NO3N CI  K  Na Mg Ca  

LoadingamountofsludgeappllCation  3700 590  91   66  810   9060  

（kg／ha／y）   

LYSIMETEIそ1；  

Conce11trationinsoilwater（ppm） 210  50   1．5  26  32   180  

Leachedamount（kg／ha／y）  2470 589   18  306  377  2120   

LYSIMETER3：  

Concentrationinsoilwater（ppm） 160  50   1．5  22  26   150  

Leachedamount（kg／ha／y）  1340 420   12．5 185  219  1260  

Plantuptake（kg／ha／y）  406  27．3 198  43．3  41．6  397   

4 結論及び問題点   

今回の実験結果は，汚泥成分の土壌中での浸透及び地下水への負荷についていくつかの点を示  

唆している。一つは各元素の移動速度は非常に遅いことである。そのため，施用の影響が地‾F水  

系に及ぶのに数年から数－ト年を要する。このことはまた，施用を中止した後に，施用以前の状態  

への回復にも同様の年数を要することを示す。もう一つほ，汚泥を多量に適用したとき，植物に  

ょる吸収利用率は低く，成分の多くが表層土に残留もしくは地下へ浸透してゆくことである。こ  

れらのことは汚泥の農地還元を考えていく場合に，土嚢及び地下水系への影響についでも十分考  

慮する必要のあることを示している。しかし，今回の実験では野外ほ場において実際になきれて  

いる施用量に比較して多量の汚泥が施用されており，また，屋内制御環境下における実験結果が  

必ずしもすべて屋外自然環掛こおいても当てはまるわけではない。そのため，本実験結果から直  

接，汚泥の適正な施用量等を求めることほ適当ではない。今後は，汚泥を連用された野外ほ場に  

おいて，さらに検証していくことが必要である。野外は場において，土壌成分の浸透や，地下水  

系への流出量を評価する方法は種々試みられているが，本研究において行ったように，土壁水中  

の成分濃度と水収支から地下水等への負荷を評価することは野外においても可能であり，今後さ  

らに種々の場面に適用し得る方法であると考える。   
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土壌から発生するガスの測定法   

Measurement of Gas Flux from tlle SoilSurface  

久保井 徹I   

Toru KUBOll  

要 旨   
二1二壊から発生，もしくは土壌が吸収する7ソモニ7（NH。），亜酸化窒素（N20）．二酸化  

炭素（CO2）及び酸素（02）の晃を測定するために装置（チャン／く）を組み立て，また分析法を  

検討した。NH。は土面に設置したチャソ／ミー内の空気を一定時間硫酸で捕集し，またN20．  

CO。と02は経時的に採取した。採取潮料中のNH。－Nはイソドフェノール自動比色法で，  

他の成分はガスクロマトグラフィーで分析した。後者の場合，試料中の0。（及びlⅠ2とCH。）  

が熱伝導度検出器（TCD）を通過した後に，その後の分離成分（CO2とN20）が電子捕獲検出  

器（ECD）に導入できるように回路を組んだ。その結果，短時間でIL12，02．CO2，N20の同  

時分析が可能になった。これらのシステムを用いて下水汚泥を施用した畑及び水田土掛こ  
おけるガスの出入りを測定した結果，汚泥の施用ほ土壌におけるNH3，CO2，N20の発生  
と02の吸収を増大させること．及び水田に湛水後，田面水がCO2を吸収することが明らか  

になった。  

AbstracI   

SimpleandreliablesystenlSWereeStablishedformeasuringNH3．NzO．CO2andO2  
fluxfromuplandandsubmergedsoils．FluxofN20，CO2andO2WaSCalculatedfrom  
thechanglngCOnCentrationofeachmoleculeinairsamplesperiodicallycollectedfrom  
achamberinstalledoverthesoi】surface．ForN20a11dCO2analyses，5mloftheair  
samplewasinjectedintoagaschromatograph（GC）1inearlyequippedwithathermal  
conductivitydetector（TCL）；forCO2）andanelectroncapturedetector（ECD；for  
N20）．ThecarriergaswasN2．MethaneandH2COu［dbesimultaneousIyana7ysed  
b〉▼TCDwhenadetectablean10untOfthegaseswaspresentinthesample・Oxygen，  
N2andH2（ifpresent）concentrationsofthesarnpleweremeasuredusinganotherTCD  
GC system with Ar as the carrier gas・Ammonia volatilized from the soilwas  
trappedinO，1M H2SO．solution，andanal）▼Sedbytheautomaticindophel－01method・  
Foruplandconditions．theairinthechamberwaspassedthroughtheacidsolutionfor  
20minatarateof25I／min．Forsubmergedconditions，LheacidsoIutionwasplaced  
in the chanlber and】eft for24h．  

l．国立公宰研究所 水貿土壌環境部 〒305茨城坑ミ筑波郡谷田部町小野川16番2   

Water and Soi）Environmentl〕ivision，thc Nationallnstitute for Environmenta】StudiesL Yatabe   

machi，Tsukub礼Ibaraki305，Japan．  
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Somecasesofgasfluxfromsludgeincorporatedsoilswerepresentedinthetext．  
1（eywords：Soilgas，NH，，N20．CO2，Flux，Emission，Volatilization，Anal〉rSis、  

Measurement，Sewagesludge   

1 はじめに   

土壌は02．H20をほじめ，種々の炭素化合物［CO2、CO，C軋，C2，H2，揮発性の石段  

類］，窒素化合物［N2，NO，NO2，N20．NH，．各種の7ミソ類］，含硫化合物［Ⅰ・l2S，SO2．  

COS．（CH3）2S，CS2，（CI・l，）2S2］，H2など多数のガス成分を発生，もしくほ吸収する1）。   

これらのガスの発生と吸収の質と畳ほ土壌の毯類や土筆の受ける物理的（例えば湛水，耕うん），  

化学的（例えば施肥，有機物の施用）営力によって変化する。そのため，発生するガスの質と量を  

把握することが土壌中の物質交換や収支を厳密に求めるために必要であり，また地球的規模の環  

境問題2▲lに対する土壌の寄与も明らかになるであろう。これらの観点から各種ガス成分の発生（吸  

収）量を正確に測定する技術が望まれている。   

土壌からのガス発生をオ〃SオJヱfに測定する方法には大別して1）チャンバー法，2）徴気象法，3〕  

土壌中ガス濃度から推定する方法の3種がある。この中でほ2）法が最も自然の状態を測りうるれ  

周囲にガス発生源と障害物がない条件のもとで，かつ測定対象面積が少なくとも半径10m以上な  

いと行えない5）。3）法はガス拡散係数や土壌水分，温度が正確に測られている場合にのみ推定可能  

である（例えば6りが，数値計算に仮定を多く用いるため一般的な方法とは言えない。また1）法（例  

えば7））ほ最も多用される方法であるが，その構造や設置方法によってほ多くの誤差を生じる可能  

性がある。発生したガスは何らかの吸収剤に捕集，濃縮した後に分析する場合と，気体のまま直  

接分析に供する方法がある。それぞれの方法に皿了長一短があり，どの方法を選択するかは目的  

とするガスの種類，土壌条件及び研究室設備等によって決定されるべき問題である。   

ここでは，下水汚泥の施用土壁におけるNH3，N20，CO2，02，CH4の発生と吸収を現場で測  

定するために著者が検討し，用いているチャンパー法につい て，その構造，精度，実測例や問題  

点などについて述べる。   

2 材料と方法   

2．1フラックス測定装置   

畑地用にほ底面積0．46gm2の7タつきアグリ′レ樹脂製の枠を製作し，これなNH3，N20，CO2  

と02の発生や吸収を測定するた捌こ使用した（図1）。枠の高さほ30cmあるれそのうち27．5cm  

前後は土中に埋設した。その結果，地上部の有効容積は11，7J前後になる。フタと枠本体との接  

触面にはシリコン製テープを張ってあるので，両者をタラソプで締めつけることにより糸内を密  

閉できる。フタにほ対角線上の両端と中央に穴をあけ，両端部には2方コックを，また中央部に  

ー34   



土筆から発生するカ■スの測定法  
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図1土壌からのガスフラックス測定装置  

Fig．1Diagramaticviewofachamberformeasurementofgasflux  

は温度計を挿入した。2方コックのフタ側には系内外のほこりの流通を妨げるため，ガラスフィル  

ター球（GF0）を接続した。   

水田からのCH4，CO2，N20発生（吸収）の測定用には2Jのガラス製吸引鐘を用いた。これを  

容積が1500mJとなるよう，水田土壌の株間に挿入した。底面積ほ122．7cm2である。吸引鐘上部  

にほ測定時のみゴム栓をし，通常は開放しておいた。また側面の吸引穴にほガスクロマトグラフ  

のインジェクター用シリコソ栓を取りつけ，ここから注射針によってガスを採取できるようにし  

た。水田からのNH，発生の測定には底を抜いた広口ビンを使用し，フタから捕集液を入れる皿を  

さげた。この容器の底面積は132．7cm2である。   

2．2 ガス分析の方法  

2．2．1 7ソモニ7   

畑地の場合：2．】項の測定装置（チャンノミ【）のフタに付属の2方コックを，両方とも開いておく。  

この状態でフタを閉じ，直ちに莫空ポソ7■を作動させて一定時間（通常ほ20分間）運転を続ける（図  

1）。この場合の流量ほ25．1J／minであったので，チャンパー内の空気ほ内容積が11．7Jの場合，  

20分間に42．9回置換することになる。別途チャンバーのフタのみを塩ビ板もしくほ床の上に置き．  

同じ操作を行って対照とした。チャンパーの空気流入ロに捕集ビンを取り付けれはプラソク測定  

ほ不必要であるが，予備実験の結果，系内が陰圧になることがわかったため，この方法は採用し  

なかった。捕集液中のNH。はインドフェノール法を用いた自動比色分析）によって測定した。  
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土壌からのNI1ユーN発生量，¢N‖ヨ（gN／ha／d）は次式によって計算した。  

か△C・V  
¢Nltl＝   、1、  

．・・．・l   

ここに △C：ブランクを差し引いた描集液中のNH√N濃度（mg／り  

V：捕集液量（り  

J：捕集時間（h）  

A：チャンパーの底面積（m2）  

烏：mg／m2／h  

の発生量をg／ha／dに換算するための係数，すなわち240である。   

水田からのNILI，発生ほ，測定装置の捕集mに0．1MH，SO。を5ml入れてからフタを閉じ，通  

常24h，発生するNH。を吸収させた。蒸発による液量の損失を蒸留水で補充後，上記と同様に自  

動比色分析に供した。なお毎【乳 同時間，底付きの広口ビン中のNH3を吸収させて，これを実測  

値から差し引いた。この場合のNH。－N発生量も（1）式によって計算した。   

2．2．2 亜酸化窒素，二酸化炭素，酸素   

これらのガスの発生（もしくほ吸収）量ほ，チャンバー にフタをした後一定時間ごとに内部の空  

気を採取し，目的ガス濃度の時間変化から計算した。   

畑地用チャンパーの場合：一一定時間ごとにチャンバー付属の2方コックの一一方に注射簡を接続  

し，50～100m／ずつ内部の空気を採取した。   

水田の場合：シリコン栓に注射針を差し込み，ガスタイトシリソジで約5．Zm／ずつ採取した。   

採取したガスのうち5．Om仁を直ちにガスクロマトグラフ（島津GC7AG）に注入して分析した。  

CO2と02ほ熱伝導度検出器（TCD）により．またN20は電子捕獲検出器（ECD）によって検出した。  

各ガス成分の量ほど－ク面積値（島津クロマトパック4Bを使用）を基準とした絶対検量線法によっ  

て計算した。ガスクロマトグラフ分析の詳細は3．2項で述べる。   

あるガスGの土壌からの発生量貌（g／ha／d〕は次式によって諌めた。  

・V・・  払＝か●  

すなわち，  

Q．＝0．0122た  

22．4×103  

（△G／△り・V・Ⅲt  
（2）   

人・．▲1  

ここに △G／△J：1分間当たりのガスGの濃度（cm3／m3）の変化  

V：チャンパーの容積（m3）  
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l仇：ガスGの分子量，またはその分子中の目的元素の原子量（g）  

Å∵チャソノミー内の絶対温度  

A：チャンパーの底面積（m2）  

ん：g／ha／dへの変換係数，すなわち1．44×107  

である。  

（2）式において払が負の場合ほ，土壌が大気からガスを吸収していることを示す。また（2）式に  

ほガス採取に伴うチャソパー内の圧力変化にかかわる係数が含まれていない。しかし，1回の採取  

量ほ畑，水田用のいすれも全容横の0＿33～0、析％にすぎず，通常は2～3回しか採取しないので，  

実質的に無視してさしつかえない。   

3 結果と考察   

3．1アンモニア発生量の測定法の検討   

チャソパー法においても敏気象法においても，大気中のNH3は通常酸性溶液に捕集される。し  

かし，研究者によって使用する酸の種叛と濃度ほ異なる。種類ほ硫酸，リソ酸，ホウ軌こ限定さ  

れるが，濃度ほ例えば硫酸の場合，0．01M5）～1M9）と幅がある。これらの選択は捕集方法（連続通  

気活か静匿法か）と分析法（蒸留一滴定法，直接滴定法，直綬比色法，蒸留一此色法，直接イオン  

電極法）によってある程度狭められる。   

本稿では高感度のイソドフェノール法（直接比色法）を採用したので．妨害の大きいホウ酸は使  

えない。硫酸とリソ酸も高濃度では発色が阻害される。しかし，畑地用チャン／こ－のように連続  

通気法を採用する場合には，捕集効率からみて高濃度の液が多量にあることが望ましい。そこで  

柚集効率を落とさないで，できるかぎり硫酸の濃度と液量を減らすために予備実験な行った。   

図2にそのための実験装置を示した。操作ほ以下のとおりである。1）三つの祐集ビンTl～T3  

（300m／容のスチロール棒ビン）に酸溶液を加えて装置を連結する。2）NI13発生器B上部から既  

知濃度の硫安液1mJを加える。3）同所から2MNaOHlmlを注入する。4）直ちに容器AとB  

を連結し，真空ポソプを作動させる（約36mrJ／min）。5）一定時間（10分）経過後，ポンプを停止す  

る。   

ピソB内は酸で洗い，中和後に走容して，またビンTl～T3内の液はそのまま分析に供した。  

硫酸濃度，窒素添加量及び描集液量を変えて実験した結果を蓑1に示した。回収率（添加量に対す  

る総残存量の比率）ほ61～101％であり．全如こ未回収の部分が多かった。しかし，捕集されたNH。  

量はTlに比べてT2とT3では極端に少ないので，系外へ流出LたNH3量は無視してもさしつか  

えないだろう。それゆえ．回収率の低さほ未柚集分によるものよりも，ビン中の残存量が高塩濃  

度のために低めに定量されたこと，及び0．5M硫酸の場合にも酸の影響で測定値が低く出たこと  

などによるものであろう。   

そこでTl／（Tl＋T2十T3）比を真の値に近い回収率とみなして計算すると96～100％になった。  
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2MNaOHlml  

l   

A  B  

Ai「  NH3  
Cleaner Generator  

Tl  丁2  
Acid T「ap  

T3  

図 2 アソモニア描集装置  

Fig．2 ApparatusfordeterminationofNl・1，trappingefficiency  

Arnmoniainambient airisremoved by thebottle A（100m／oflMll2SO。）．An  

aliquotamountof（NH．）2SO．soIutionfollowedbylmlof2MNaOH．isinjectedinto  

theboltle B．Thegcnerated NH，issuccessively trappedintheboulesTl～T3．  

表 17ソモニ7拙集魚件の検討  

Tablel Effectofconcentration and volumeofacidsolution on NH3trappingeffi－  

Ciency  

Recoverd  
Exp・H2SO4’vol・・ pied  
No， COnC．  

M mJ  
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4．5 50．7  0．63  

5．8 57，2 l．78  

3．6 38．9  ND  

5．1 58．1 0．29   

6．1 43．7  ND   

2．1 28．6  0．60  

1．8 12，1 0．18  

1．4  4．54 0．07  

0．36 51．7  56．2  

0．33 59．3  65．1  

ND  38．9  42．5  

0．29 58．7  63．8  

ND  43．7  49．8  

ND  29．2  3l．3  

ND 12．3 14．1  

ND  4．61 6．0  

80．2  98．0   

93．0  96．4   

60．7  100．0   

91．1  99．0   

71，1  100．0   

89．4  97．9  

100．7  98．5  

85．7  98．4  

ForB．Tl，T2．T3andT．seeFig．2．  

●；COnCentrationorvolumeofH2SO．s（一1utioninthetrapsT卜T3  
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土壌から発生するカスの況り定法  

このことほ，いすれの実験においてもNH3捕集ピソほ1個で十分であること，また流入するNH。  

量に比例してピソ中にNH3が捕捉されていることを示している。酸濃度は低い方が分析時の安定  

性を保てることから0．1Mが適当である。液量は少ないほど測定感度を高められることから50mJ  

でよいことになるが，ビン中のガラスフィルター（CF0）を完全に水浸させるために60mJを採用  

した。なお1Mの硫酸でガラス繊維を湿らせ，これにNIもを通すことも試みたが．系外へ逃げる  

分が多かったので採用しなかった。   

次に，大気を直接捕集ビンに導入して，ポンプ吸引時間（量）と捕集されたNH√N量との関係  

を調べた（図3）。両者の関係がほぼ直線であったことから，この方法で大気中のNH。を測定でき  

ると考える。なお，このときの実験室内のNH，－N濃度は5，4FLg／m3と計算された。  

（
ひ
ユ
）
Z
】
M
エ
Z
 
P
む
詮
空
ト
 
 

．2 ．4  ．6 ．8 1．0 1．2  

AirVoLume（m3）PassedThrough  
AcidT「ap  

図 3 捕集ビンを通過した空気量と捕集されたNH。N量の関係  

FiR. 3 Relatiunship between air volume passed through the acid trap and trapped 

amountofNH3LN  

3．2 亜酸化窒素，二酸化炭素，酸素及びメタンの定量  

これらのカースほガスクロマトグラフィーによって測定した。   

3．2．1冷却管捕集による亜酸化窒素の定量   

N20の定量に用いられるガスクロ・マトグラフ検出号如こはTCD，ECD，USD（超音波検出器など  

がある10）。TCDは汎用性があるが感度が低いため，大気レベルのN20を測定するにほ多量の空気  

濃縮する必要がある。USDほ感度，直線性，再現性の点で最も適しているが，多量に存在する  

子種（例えば02，N2）の影響を受けやすく，また国内では一般的ではない。一‘九ECDほ感度  
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の点では最も優れているが高い濃度での直線性が保てず，また02の妨害を強く受けるため，N20  

の定量性に問題があった。本節でほ，冷却管で02を除去するとともにN20を濃縮し，これをECl）  

で定量する方法について検討した。   

図4のようなN20の定量回路を組み立て，以下の手順に従って定量した。1）注射筒を試料導  

入管に差し込み，約50mJを注入して計量管内を試料ガスで置換する。この際．試料は過塩素酸  

マグネシウム（MgClO。）とソーダアスベストのカラムを通過するので水分とCO2の大部分が除去さ  

れる。  

図 4 ECDによるN20の定量回路  
Fig・4 FlowdiagramforgasChromatographicdeterminationofN20   

2）約10秒間放置して計量管を大気圧と平衡化させた後，6方コックを切り替えてキャリアーガ  

ス流路を計量管に接続する。試料はキャリ7－ガス（Ar95，CH。5）とともに濃縮管に送り込まれる。  

シリカゲルを充てんした濃縮管（0．3m）は，あらかじめドライ7イスーエタノールで冷却しておく。  

濃縮管でほH20，CO2．N20など高沸点のガスは捕集されるが，02，N2，CH．，Arなどはその  

まま通過し，系外へ流れ去る。なおN20の軌怠は－88．5qCであり，ドライアイスーエタノール（－  

72DC）より低いれ 低温のシリカゲルに吸着されるので濃縮管に留まる。メタノールを使えほ，  

940Cであるので確実であるが，毒性を考えて採用しなかった。   

3）約70秒後．8方コックを切り替える。濃縮管を湯浴（950C）に移すと，脱着されたN20は47  

QCのもとでポラ／くックQ（3．5m）カラムを通過し．ECD（2nA，3440C）で検出される。なお分離，  

検出時のキャリアーガス流量ほ24mJ／minであった。   

この方法で得られた典型的なクロマトグラムと検量繰を図5に示す。N20ピークの前後に見ら  
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土嚢から発生するガスの測定法  
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図 5 N20のクロマトグラム（A）と検量線（B）  

Fig．5 TypicalchromatogramforN20analysisbyECT）一GC（A）anditscalibration  

（B）  

れる急激な変化は流路の切り替えと昇温・冷却に伴う圧力変化によるものである。N20濃度4ppm  

までは直線性が保たれていた。またボンベ中の圧縮空気を用いて繰り返し分析した結果の再現性  

ほ，320±8．6ppb（v／v）であった。なお農業技術研究所化学部土壌立地第2研究室（現農業環境技  

術研究所土壌生化学研究室）で，同じ試料をUSDで分析11）していただいた結果は318ppbであっ  

た。これらのことから，本システムによれば±2．7％の精度で大気中のN20を迅速に定量できる  

ことが判明した。   

3，2．2 華酸化窒素，二酸化炭素，メタソ，水素の同時定量法   

前項の方法は濃掛こよる操作の煩雑性と，多分子種の同時分析ができない点で問題があった。  

そこで濃縮を行わず，分離されたガス成分をTCDとECDで連続して測れるよう，回路を改造し  

た。同時定量のための回路を図6に示す。前項ではRusmussenら12）の推奨に従ってArCH．をキャ  

リ7一ガスとしたが，ここではTCD電流値の制限とCH．をも測定するためとの理由から，N2を  

用いた。カラムとECDの条件は前項と同じである。   

操作は以下のとおりである。  

1）計量管にガス試料を導入する。この際，MgCIO4で水分を除去した。   

2）コックAを切り替えて計量管にキャリアーガスを流し，試料成分をカラムで分離させる。   

3）TCDのクロマトグラムでAIRビpク（もしくはその後のCH．ピーク）が出たあと，コックB  

を切り替える。この操作によって，以後の分離成分（CO，とN20）がECDをも通過するようになる  

とともに，妨害の大きい02は除去される。このシステムによる分析所要時間は約7分であった。   

図7AほTCDによる混合ガスの分離パターンを示す。この場合にはコックBは切り替えてい  

ない。水田土壌から発生するガス成分をTCDとECDで同時に測定した例を，それぞれ囲7Bと  

Cに示した。図7BとCのそれぞれ左側の分析例が対照土壌，右側が石灰系下水汚泥の施用土壌  
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lnjeCtion  Vent  

図 6 H2，CH小 CO2，N20の同時分析回路  
Fig・6 Flowdiagram ofgasChromatographicsystem forsimultaneous analysIS Of  
H2，Clrl．，CO2and N20  
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ニヒ築から発生するガスの測定法  

である。またスパイクほ流路切り替えの際，生じたものである。   

測定精度は正確に求めていないが，検量線（図8）からみて十分ガス発生量の測定に耐えるものと  

思う。COzとN20それぞれの検量線についての相関係数ほ0・988と0・997であった。なおキャリ  

7－ガスがN，であるため，AIRピークには主として02とArが含まれるo Arほこのど－クに負  

の寄与をするれAr濃度が一定と仮定すれは02の定量性もあるとみなせるだろう0  
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図 8 N20（ECD）とCO2（TCD）の同時分析における検量線  

Fig．8 TypicalcalibrationofTCD－GC（forCO2）andECDGC（forN20）byasystem  

Shownin Fig．6   

3．2．3 酸素，窒素，水素，メタンの同時分離定量法   

Arと02を分離するには低温のカラム（モレキュラーシー プ，MS5A）を用いる必要がある。この  

場合，保持時間の長いCH。をも短時間で分離するにほ昇温分析を必要とする。ここでほキャリアー  

ガスをArとして02のみを測定する回路を組み立てた。Arキャリ7－とすることによってHeキャ  

リ7－でほ定量できないH2も定量が可能になる。   

測定条件は：注入口温度，60－C：カラム，MS5A，1，5m，550C：TCD，50mA，600C：流量  

35mJ／minである。標準混合ガスの分離例を因9に示す。   

3．3 実測例   

3．3．1 7ソモニア   

図10ほ，火山灰（淡色黒ポク）畑土壌と沖積水田土嚢に石灰系下水汚泥を施用したときの実測例  

である。畑の場合は50t／haの割りで過去6回の施用歴があり，土壌pHは8・3前後であった0こ  

れに対し，水田土壁の場合にはこれまで施用歴がなく（pH5．5），ここに5・Ot／haの施用を行った。  
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図 9 MS5Aカラム（キャリアpガスAr）によるH2，02，N2，CH．の分離例  

Fig．9 TypicalchromatograrrlOfstandardgasmixture  

Hydrogen，02．N2and CIⅠ．are separatcd by a Mo】ecu］ar sieve5A co】umn and  

dctectedby TCD．CarriergasisAr．   
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図10 石灰下水汚泥を施用した火山灰土壌（沃色黒ポク土）及び沖積土壌（灰  

色低地土）からのNH3揮散量の経時変化  
Fig．10 ChangesinNH3fluxfromavoIcanic－aShsoilandana】1uvialsoilasaffected  
byincorporationoflimedsewagesludge  
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土壌から発生するガスの測定法  

両土壌におけるNH。発生の時期と量の相違は，測定法の違いだけでなく，施用歴や量，及び土壁  

種の違いを反映しているようである。これらの詳細は別報13▼14）に述べる。   

3．3．2 亜酸化窒素，二酸化炭素，酸素   

チャン′∴－内のガス濃度の経時変化を囲11に示す。図中の黒丸ほ畑土壌に8回目の汚泥施用（50  

t／ha）を行ったときのデータであり，また白丸は水田土壌（同汚泥5t／haを施用）を湛水したのち，  

田面水がCO2を吸収した例である。   

下水汚泥の施用後．土壌の02吸収能，CO2とN20の発生能のいすれもが増大したことは，これ  

らのガスの発生と吸収が土壌微生物の活動によるものであることを示唆している。なお．CH。の発  

生は，水田土壌から一時期わずかにみられたが14〉，検出下限近くで定量性がなかった。またH2の  

発生は検知できなかった。   

3．4 今後の課飽   

3．4．1チャソノミ一法の問題点   

土壌面に底なしの容器をかぶせ，発生してくるガスの量を経時的に追跡するのが一般的なチャ  

ンパー 法である。   

この方法で得られる値の信頼性は次の諸点によって決定されよう。  

1）チャン／ミ【の設置場所がその土車の代表的な地点であること。   

2）チャンノミーの気密性。   

3）チャン／ミー内の温度が外気温と大きく異ならないこと。   

4）チャン／ミー内のガス濃度が測定中に極端に変化しないこと。   

5）分析精度。   

第一の点についてほ，チャン／ノニーの面積をできるかぎり広くすることで解決できる。植栽され  

ている土壌では植物を含めて全体を覆うか，株間に小型のものを設置して繰り返しを多くする必  

要があるだろう。2）に関しては，本法（畑地用）では枠を地下に埋設しているので問題はない。野  

外での持ち運びを考慮するときには，陽と福士11）やMatthiasら7）が用いているようにウレタンの  

スカートをはかせるなどの措置が必要であろうし，またあまり大面積のものほ実用に適しない。  

本実験は温室内で行ったため，3）に関しては野外の場合ほど問題がないが，断熱材で装置を覆う7）  

方がよいだろう。4）ほチャンパー法にとって避けがたい問題である。N20やCH。など，発生量が  

少なく，高感度分析が要求される分子種の場合にほ，チャンパー容積／面積比を小さくし，かつ  

長時間濃度変化を追跡した方が測定しやすい。しかし，土壌から大気へりガスの発生速度は両者  

間の分圧差によって決まるので，測定中にチャソノ∴一内の濃度が大きく変化するのは好ましくな  

い。これは例えば図11Aで顔著である。このような場合にほ，ごく短時間で測定をうちきるか，  

理論的に値を補正する必要があるだろう。  
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囲11チャンバー内のCOz（A），Nヱ0（B），02（C）濃度の経時変化  

Fig．11Changesin CO2（A），N20（B），and O2（C）concentrationsin air withiI－a  

charnber  

Curvesa～d are observed on a vo）canic－aShsoil，and eand f are〔〉bserved at an  

al】uvialsojl．Bothsoi］sareappliedwithlimedSeWageSludge・   

このほかの問題点としては，風と結露の点が挙げられる。自然条件下では，風などの物理的要  

因によって土嚢と大気の間に圧力こう配が生じるので，土壌からのガス発生に影響を与える。Hoff  

ら15）ヶも ブタ糞尿からのNH3発生量を通気チャンパー法によって測定し，無風下でほ回収率が102％  

であったのに対して，2．9m／sの風のもとでほ48％に低下することを示した。このことは，閉鎖  

チャンバー法よりも自然条件に近い通気チャンバー法ですら発生量を低目に見積もる可能性があ  

ることを示している。   

さらに，水溶性のCO2やNH3等のガスほチャ／／L内壁に結露した水滴に吸収される。McGarity  

とRajaratnam16）ほ閉鎖チャン／て一法において．全揮散NH3の1／3が水滴に挿そくされたと述べ  

ている。結琵を防く小ため，チャンバーを電熱線で暖める方法16）もある。しかし，この問題は土面  

をチャソノミーで覆った後で，できるだけ短時間で測定をやめるか，通気法を採用することで回避  

できよう。   

3．4．2 分析上の問題点   

分析においてほ精度（感度と再現性を含む），簡便性，迅速性及び特異性が重要である。この観  

点から本稿の分析システムをみると，以下の点が指摘できる。   

NH3：土壌から発生するNH。は前述のように捕集液（剤）中に濃縮し，これを測定するのが一般  

的である。分析感度，手間と迅速性の点では，捕集液中のNH4Nを直接イノドフェノール法で  
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土壌から発生するガスの測定法  

比色分析するほうが，蒸留後滴定するより優れている。しかし，この比色法ほアミンやイミソに  

も反応性がある。Hu【chHISOnら5）ほフィードロγトからアミンが発生することを示したが，その  

N量はNH。－N量の1％以下であった。それゆえ，下水汚泥からのNH。発生を比色法で求めても  

実質上問題ほないであろう。また0，1M硫酸ほイソドフェノールの発色をわずかに阻害するため，  

NH。N標準液も同じ酸で調製する必要があった。なお，試薬中の酒石酸緩衝液のpHを常法より  

0．1程度高めた方が安定して測れる。   

ガスクロマトグラフイ・－：本法による大気及び土壌中ガス成分の分析と問題点に関してほ，福  

士と陽17〉による総説があるので．ここでほ著者らの分析に伴って生じた問題点と，従来法より改  

善された点について主に述べる。   

ECI）によるN20の分析ほ採気ビン中の全量を濃縮して測定する場合18）と，少量の試料を直接  

導入して測定する場合1ヱ）がある。前著は精度は高いものの測定に時間を要し，操作も複雑である。  

一方，後者は02がECl）に流入するため，N20が肩ビ∴クになって精度が悪い。   

著者らの方法（3．2，Z項）の眼目ほ，TCDで02の溶出を確認した後，N20をECDに導入するこ  

とにある。そのためTCDによってH2，02（半定量），CH．，CO2が測定でき，同時にECDによっ  

てCO2とN20の測定が短時間に行える。本システムは流路の切り換えを手動で行っているが，タ  

イマー付電磁弁を用いることによって自動化も可能である。しかし，N20の場合，大気を5mJ注  

入して±2％程度の誤差を生じることは避けがたかったため，今後ほ注入量を増やすことも考慮し  

てよいだろう。   

またこの分析法は静置チャンバー法には適しているが，連続通気を行った場合にはなんらかの  

濃縮系を要する。GuthrieとDuxbury19）は活性化したMS5Aカラムに連続通気してN20を捕集  

したあと，このカラムをガスクロマトグラフに接続し，昇温させることによってNzOを脱着分離  

した。本システムにこの方式を組み入れることによってN20とCO2の高精度分析が可能になるか  

もしれない。CI・l4の土嚢からの発生量ほごくわずかであったので，このガスを測定するときにほ，  

TCDの代わりにFID（水素炎イオソ化検出器）を組み入れることも考えられる。   
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下水汚泥施用土壌からのガス発生  

Ⅰ．火山灰畑土壌   

GasFluxfromSoilTreatedwith SewageSludge  

I．VoIcanic Ash Upland Soil  
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and Sadaol√UKUSHI2  

要 旨   
石灰汚泥（生活廃水系）を多爵（50t／ha）かつ長期間連用した淡色黒ポク土を対象に，アン  

モニ7（Nl・13），亜酸化窒案（N20），二酸化炭素（COz）の発生と酸素（02）の吸収を調べた。  

この二1二壊は地上部の温湿度，降水益，及び地温が制御されたライシメータ・一計こ充てんされ  

ている。カ、スの発生または吸収の測定は石灰汚泥施用5同日（N20），7回目（NIl。，N三0，  

CO2），及び8回目（NI▲Ⅰ。，N20，CO2，0。）の連用時に行い，次の結果を得た。  

1）Nl・l3：施用後2週間の総発生見ほ120～180gN／ha程度であった。発生量は施用直  

後に極端に高かった。   

2）N20：施用2週間後までに発生したN20量ほ12（ト360gN／haナごった。汚泥施用後  

の約10日間は発生量が高く．以後次第に減少した。   

3）CO2：施用後の発生／くターンはNど0の場合と似ていた。施用2週間後までに160～220  

kgC／ha程度発生した。これは施用された汚泥中の炭素量の1．5～1．7％に相当した。   

4）02：施用当日及び翌日にほ，400kgO／ha／d以＿との02が大気から土掛こ吸収さjtた。  
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Abstraet  

Limed sewage sltldge was apt）1ied（50dr〉▼rnCtrict（〉nS／ha）8times to alight－  

COlored Andosol．Fluxesof NH3，N20．CO2．andO2from the soilⅥ▼ere meaSt】red at  

the5th．7th．and8thappllCationregimesunderal）▼Simeterexperiment・Ernjssionsof  

N113，N20andCO20vera2week periodapplicatiLmamOuntCdto120～1邑OgN，12O  

～360gN，and160～22OkgC／ha，reSPeCtively・  

Keywords：Sewagesludge，VoIcanicrashsoil，IJ〉▼Simeter，Nl▲1，．N2O．CO2，02，Flux，  

Emission   

1 はじめに   

近年，大気中の二酸化炭素（CO2〕1〉と華厳化窒素（N20）2）の濃度は増加の一途をたどっている。  

これらのガスほ赤外線を吸収するため，その濃度の増加によって大気の温度を上昇させる働き（い  

わゆる「温室効果」）がある。またN20発生量の増大は成層圏のオゾン（03）層を破壊し，ひいてほ  

地表面への紫外線到達量の増加をもたらすため，すべての生物に障害を与える可能性がある。－一  

方，アンモニ7（NH。）ほ対流圏で硝酸（NO3）に変化するため，酸性雨の一因になりうる。これら  

のガスの発生源の一つに土壌がある。特に農耕地における化学肥料の施用により発生するN20が  

大気中の濃度を増加させる可能性があるため，その検討が行われている3・ヰ）。そこで，畑土嚢に‾F  

水汚泥を施用した場合についても，これらのガスがどのような条件でどれだけ発生し，大気環境  

にどの程度の影響を与えうるかを調べておく必要がある。   

下水汚泥を土壌に施用した場合に発生するガスのうち，COヱについては汚泥の分解度を評価する  

目的で多数の研究が行われている（例えは5り。しかし，これらの研究の多くは室内のビン培養実験  

によるものであり，自然（もしくほこれに近い）条件で発生量をとらえたデータほはとんどない。  

N20とNH。についても同様のことが言えるが研究例ほさらに少ない。   

汚泥の施用に伴うガス成分の揮散量や大気環境への影響を評価するためにほ1）各種ガスの発生  

量とそのときの土壌の化学的状態とを同時に測定し，相互の関係をみる二2）汚泥の施用回数と，  

カース発生量及びその経時変化との関係を明らかにする：3）土嚢水分や温度が各種ガスの発生量に  

与える影響を明らかにする，などが必要である。   

本報告でほこれらの問題点をふまえて，下水汚泥の施用に伴うガス発生を環境制御下の大型ラ  

イシメーターを用いて追跡した結果を述べ，ガス発生の面から下水汚泥の畑地施用を評価する。  

なお，カス発生に関する主要なデータは別の機会に公表する。  

2 実験方法  

2．1試験設計と環境条件  

淡色黒ポク土を充填した畑地用環境制御ライシノーターら）4基を使用した。そのうちの2掛こは，  
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滑石択と塩化第二鉄を脱水助割として用いている生活廃水系の下水処理場の未消化汚泥な表層10  

cmの土壁に繰り返して施用した（乾物50t／ha／半年）。他の2基ほ‾F水汚泥も化学肥料も施用しな  

い対照区とした。施用区と対照区のそれぞれ1基にはコマツナを年間6回栽培している。ライシ  

メ←ターが設置されている温室内の条件ほ昼250C，夜200C，湿度60％，地温18hCである。また，  

降雨31mm相当のかん水を遇1回行っている。用いた土壌と汚泥の性質．試験設計等の詳細ほ既  

報71を参照されたい。   

2．2 土壌分析   

表層土壌（0～5cm．5～10cm．10～15cm，15～20crn）のNI一Ⅰ．＋pN，NO2．N，NO3¶N，  

T－C，T－N含量とpH（H20）は既報7｝に従って分析した。   

2．3 土壌中のガス濃度及び土壌表面からのガス発生速度の測定   

地表面からのカ、、スの発生速度は5回目（昭和56年11月～57年3月：N20），7回目（57年11月  

～58年2月：NH，，N20，CO2），及び8回目（58年6月～7月：NH。，N20，CO2，0，）の汚泥  

施用後に測定した。なお7回目の施用時にほ10，30，55，80，105及び130cmの層位から気体試  

料（土壌空気）を採取し，COzとNユ0の分析に供した。ガス試料の採取法は既報畠〉のとおりである。   

CO2，N20及び02の発生または吸収速度は，土面を覆ったチャソ／く－内の各ガス成分の濃度の  

変化を分析すること（チャンパー法）により求めた。CO2と02ほ熱伝導度検出器付きのガスクロマ  

トグラフで分離定量し，N20ほ5回目施用時には超音波検出器付きのガスクロマトグラフ9）で，  

7及び8回目の施用時には電子捕獲検出器付きのガスクロマトグラフ10）で分離定量した。NH3の発  

生速射も 上記チャンノミー内の空気を）定時間（通常10分間）吸引しつつ，これを0．1NHzSO4液  

に通過させた後，液中のNtI。十N量を比色定量することによって求めた10）。   

3 結 果   

3．15回目施用時の測定結果   

汚泥施用及び無施用の裸地区から発生するN20の量と表層（0～5cm）の土壌中の含水率，pI－1，  

及びアン㌧モニ7態窒素（NH∴N），亜硝酸態窒素（NO2‾rN），硝酸態窒素（NO。一N）含量との関係  

を調べた。なおこの場合，汚泥施用後の始めの1週間は毎日かん水（降雨4．4mm相当量）し，そ  

れ以後は他の場合と同じく，降雨31mm相当量を週1回かん水した。   

3．i，i N20発生量の変化   

汚泥施用区における発生量ほ施用後5日目（施用日を1日目とする。以下同じ）まで増大し続け  

たが，7日目には減少した。汚泥施用区におけるN20発生量の変動の特徴は，施用後の7日間程  

度が高く以後減衰すること，及びかん水に伴う土壌水分の上昇によって増大することの2点であっ  
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た。  

対照区のN20発生量ほ非常に低く，平均値ほ－0・78（標準偏差184）gN／haだった。   

3．1．2 土壌の化学的性質の変化   

含水率（図1A）：両処理区の土壌とも，汚泥施用後の始めの1週間（毎日かん水）ほ徐々に湿潤度  

を増し，その後週1回のかん水に変えてからほ湿潤と乾燥を繰り返した。汚泥区の方が全般に含  

水率が高く，かつ乾湿の変化幅も大きかった0なおpFl・8に相当する含水率は汚泥区及び対照区  

でそれぞれ44％と42％であり，pF2．7に相当する値ほそれぞれ37％と35％である。   

pFI（1120）（図1A）：「司一処理区内でほほぼ一定であり，平均値は汚泥区で8．34（±0．09），対照  

区で6．71（±0．12）たった。   

NH∴N二汚泥区では，施用直後（1日郎から2日目にかけて38卜37d〃g／gと非常に高く，以  

後減少して8日目には3・6〟g／gにまでなった0その後，17日目（かん水翌日）に9．2捕／gに増加  
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したが，それ以外ほ2～5J‘g／gの範囲であった（図1B）。対照区のNH4十一N含量ほ汚泥区に比べ  

て著しく低く（0．36±0．17JJg／g），特異的な変動はなかった。   

NOz一一N：汚泥区でほ，施用5日目に5，2／‘g／gの最高値となり，以後減少した。7日目から9日  

目，及び15日目から16日目にかけてほ，かん水後に含量が増加した（図1B）。対照区のNO2一N  

含量ほ汚泥区に比べて非常に低かった（0．O19±0．022／Jg／g）。   

NO3一N：汚泥区でほ施用後6日間の含量が非常に高かった（平均182▲3J∠g／g）。以後はかん水  

のたびごとに急激に低下し，次のかん水までの乾燥過程の間に再び増加するバターンを繰り返し  

た（図1B）。対照区のNO3‾N含量ほ3，5±4．0〟g／gだった。   

3．1．3 N20発生是と土嚢分析値との対応   

汚泥施用区におけるN20発生量とNO2‾－N含量との問にのみ，有意な相関が認められた。しか  

し，N20発生量とNO2N含量との比ほかなり変化したので，相関係数ほそれほど大きくなかっ  

た（ノ■＝0，742◆，〃＝10）ぐ，＝，…はそれぞれ0．1，1．5％水準で有意であることを示す。以後同  

じ）。N20発生量と土壌水分との相関係数は比較的大きかった（0．509，〃＝10）が10％水準以上で  

有意にはならなかった。   

3．2 7回目施用時の測定結果   

汚泥を施用した裸地区と植栽区について土壌から発生するNH。，N20，CO2と土壁分析値（0～20  

cm，4層位）及び土壌空気中のCO2，N20濃度（10，30，55，80，105，130cm）を測定した。   

3．2．1ガス発生量の変化  

（1）長期的変化   

N仇：施用直後にほ93～123gN／ha／d発生したが，以後急激に減少した。   

N20：施用直後から翌日にかけて最も多く（18～20gN／ha／d）なり．以後変動を繰り返しながら  

減少した。   

CO2：両区とも施用の翌日に発生量が最大（69～75KgC／ha／d）になり，以後減少した。  

（2）週間変動と日周変動   

裸地区では施用後の4週間，ほぼ連日測定を行っている。また本試験では遇1回（火曜日）同一▲  

量（31mm）のかん水を行っており，かつ環境条件がこの期間変わっていないので，データを各曜  

日ごとに比較できる。各曜日ごとのデータをみると，Ntl。の発生ほ，各週ともかん水翌日（水曜日）  

に高まり，以後はほとんど変動なく低いレベルで推移していた。N20とCO2の発生もかん水翌日  

に高まっており．この点ほNH。の場合と同じである。しかしNI・Ⅰ3と異なっているのは，その週の  

内に第2の発生ピークが見られる点であった。   

施用翌日と2日後には夜間にもガス発生を測定している（図2）。NHヨ，N20，CO2のいずれも・  
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気温が250Cから200Cに低下する夜間にほ発生量が低‾Fしていた。昼夜の差は特にNH3で大きく，  

以下CO2，N20の順であった。  
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囲 2 ガス発生量の日変化  
Fig．2 DiurnalchangesklNli。，N20aTldCO2flux   

3．2，2 土嚢空気中のガス濃度の変化   

各処理区の各層位から採取した土壌空気中の濃度の平均値から判断した。   

N20：全層位とも，汚泥施用区の方が無施用区より高い。層位問では，80～105cm層における  

濃度が高かった。   

CO2：全般的な傾向ほ3回目施用時のもの昌）と同じだった。N20の場合と異なっているのは無  

施用区でも下層（80cm以深）における濃度がその上の層の濃度より著しく高いことである。   

3．2．3 ガス発生量と土壌空気中のガス濃度の関係   

N20：地表面からの発生量は，10cm及び30cm暦中の濃度と相関が高かった（それぞれr＝  

0．751＝■，〃＝30：0．661■■，77＝21）が，55cm層以下の層におけるN20濃度との有意な相関は認  

められなかった。   

CO2：地表面からのフラックスと10cm及び30cm層中の濃度との相関係数はそれぞれ0，939…  

（乃＝31）及び0，738■＝（〃∵≒21）であった。しかし，55cm以下の層におけるCO2濃度とは相関が認  
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められなかった。   

3．2．4 土壌分析結果   

表層0～5cm層では汚泥を施用した裸地区と植栽区の双方について，また5～20cm層でほ裸地  

施用区のみについて土壌分析を行った。両処理区の層位ごとの平均値を表1に示す。なお測定点  

数ほ少ないが裸地及び植栽をした汚泥無施用（対照）区の平均値も参考までに示す。また図3と4に  

ほ，汚泥区における各分析値の経時変化を示す。  

表 1汚泥施用区及び対照区の土壌の諸性質  

Tablel Summary of soilmoisture and some chemicaIproperties of the soilat  

variousdepthsunderthelyslmetereXperience  

L〉・SimeterNo．  

Sludge  

Rape  

3
 
＋
 
＋
 
〇
一
 
 

4
 
■
 
】
 
0
 
 

2
 
■
 
＋
 
 
0
 
 

Ikpth（cm）  0－5  5－10  10－15  15－20  

11「ATEトミ  
CONTENT（％）  

PH（ⅠⅠ。0）  

T－C（％）   

TN（％）  

NII4N（ug／g）  

NO2N（ug／g）  

NO。－N（ug／g）  

35．糾（37）   

8．29（1り   

7．49（29）   

0．朗2（29）   

8．47（37）   

0．740（37）   

55．3（37）  

40．57（15）   

8．33（7）   

7．4n（13）   

0．795（13）   

2．63（15）   

0－797（15）   

94．3（15）  

40．16（15）  

8．05（7）  

4．65（15）  

0．472（15）   

1．14（15）  

0．n52（15）   

149．1（15）  

38．97（15）  

7．04（7）  

3．22（13）  

0．286（13）  

0．79（】5）  

0．046（15）   

15l．6（15）  

34．28（24）   

8∴i9（9）   

7．73（22）   

n．889（22）   

11．29（24）   

0．572（24）   

55．4（24）  

34．51（5）   

6．51（5）   

2－99（4）   

0．243（4）   

n．670（5）   

0．03呂（5）   

l，216（5）  

33．58（5）   

6．46（5）   

2．95（4）   

0．232（4）   

0－588（5）   

0．060（5）   

0．948（5）  

Thevaluesareaveraged fromthedataofthe7thtTLia】  

Figuresin parerlthesi5indicatcthenumberofsamp］es．   

含水率：1週間の周期で，かん水による湿潤とその後の乾燥過程を繰り返した。全般に植栽区の  

土壌の方が乾いていた（図3）が，これは土壌の物理性が裸地区と大きく異なるためではなく，む  

しろ温室内の風速分布が不均一であること7）やコマツナによる吸水のためであろう。5cmごとの  

土層を比べると下層ほど湿っており（衰1），かつ乾湿の差も小さくなっていた。   

土壌prI：同じ処理区の同一層位内では土壌pHの変化ほ少なかった（どの処理区，層位とも±  

0．1程度）。0～5cm層で処理区間差を見ると汚泥を施用した2区が8．3前後，対照の2区が6．5前  

後であり，石灰汚泥を連用した影響が明白に現れている。汚泥施用層である（）～10cm層に比べ，  

15～20cm層でほ平均7．0と明らかに低くなっていた（蓑1）。   

全炭素と全窒素：汚泥区表層部でほ対照区表層部に比べてTCで2．5倍以上，またTLNで3．5  

倍以上含是が高く，また汚泥区でほ裸地区より植栽区の方がT－C，T－Nとも含量が多かった。汚  

¶55   



久保井 徹ら  

田
U
 
 
 
 
【
川
じ
 
 

爪
｝
 
 
 
 
 
【
∠
 
 

ロ
、
ひ
ユ
 
 

1B6   β  2日  4日  6日  8B l日日  

Days  
e Plant  

一－・・・・・・・・－ ′  ◆  
＿－－：  ◆  ＋  

NO2－N  

ロ1   

ロl  

コ．  

6日 1β8  28  4日  6iヨ  8  28  48  6月  68 1巨】日   日  

Days  

図 3 汚泥施用区の表層土壁（0～5cm）中の含水率と無機態窒素含量の変化  

Fig．3 Changesinmoisture andinorganic nitrogen contentsin thesurfacesoil（0  

～5cm）af亡erthe7亡happ】jca仁ionofsell▼age5】udge  

泥施用層（0～10cm）ほその下の層（10～20cm）よりTC，TrN含量ほ2倍近く多かった（蓑1）。   

測定値の変動は汚泥施用層で大きく（T－C，±0．6％：T－N，±0．1％），その下層（15～20cm，  

それぞれ±0．3％と±0．04％）や対照区（T－C，±0．07％：TN，±0．01％）では小さかった。施用  

層における変動ほ，汚泥の土層内分布と分解の不均一性が原因だろう。裸地施用区の5へ」Ocm層  

では，T－C．T－N含量が施用後の時間経過ともに減少していた（時間との相関係数はそれぞれp  

O．655●，－0．813■事雷）が，0～5cm層では時間経過に伴う明確な変化ほ認められなかった。   

NH4＋N：測定期間中の平均値でみると，汚泥区表層（0～5cm〕部では対照区表層部の1Z～19  

倍も高い。施用層内でも，5～10cm層では0～5cm層の1／3以下，10～20cm層では1／8以‾Fに  

なっていた（蓑1）。施用区の表層（0～5cm）土壌では，裸地区，植栽区とも施用直後に最も高く  

（85～86J‘g／g乾土），その後急速に減少して5日目以降はほとんどのデータがユ0／‘g／g以‾Fになっ  

た。またかん水後に含量が増加する傾向が認められた（園3）。この傾向ほ5～20cmの各層でほ必  
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月 18  28  58  48  58  6【】  

Days  

囲 4 表層20cmまでの各層位における無機態窒素含量の変化  

汚泥施用7回乱 裸地施用区  

Fig．4 Changesin Nl・1∴ NO2and TlO3contentSin O～5，5～10，1O～15．and15  
～20cmlayerofthesoilafterthe7thappljcationofsewagesludge  

ずしも明確ではなかった（図4〕。   

NO2－N：0～5cm層の平均値は汚泥区が対照区の9～19倍であった（蓑1）。汚泥施用区の0～5  

Cnl層における含有量の最高値は裸地区4．6J‘g／g（5日目），植栽区2．4／‘g／g（3日目）であり．以後  

消長を繰り返しながら減少した。かん水に伴う増加傾向ほ認められたが，NrI4＋－Nの場合ほど明  

確ではなかった（図3）。またNl－Ⅰ．＋Nの場合と異なる点は，5～10cm層でも0～5cm層と似た  

パターンで変動していたことであり，また含量自体も常に5～10cm層の方が高いことであった（図  

4）。10～20cm層でほ含量，変動幅とも小さくなっており，その平均値は0～5cm層のそれの1／  

10以下にすぎなかった。   

NOユ－N：0～5cm層における平均含羞ほ，汚泥区でほ55J‘g／g前後であるのに対して，対照区  

でほ1JJg／g前後にすぎなかった（表1〕。裸地汚泥区における層位別の分布をみると．20cmまで  
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の間ほ下層ほど濃度が高いことがわかる。汚泥施用区の0～5cm層では，かん水による含量の低  

下と次のかん水までの間の含量増加が明らかだった（図3）。一方，5～10cm層でほ1，2，7，8週  

目ほ0～5cm層と同じ傾向になったのに対し，3，4，5週目ほかん水後に濃度が増加していた。  

10～15cm層，15～20cm盾と下層ほど変化の逆転ほ原著だった（図4）。これはNO，の下層浸透  

を明白に示している。   

3．2．5 ガス発生量と土歴分析値との関係   

土壌分析値（0～5cm層）と各ガス発生量との関係からほ，裸地区と植栽区との間に基本的な相違  

が認められなかった。両区のデータをプールして算出した相関係数について，5％水準以上で有意  

になったものの組み合わせは次のとおりである：N20～NH．＋：N20～NO2：N20～含水率：NH3  

～NH．＋：CO2～含水率こCO2～NH4＋：CO2～NO2。   

3．3 8回目施用時の測定結果   

裸地の汚泥施用区から発生するNH。，N20，Cn2，及びこの十壌に吸収される02の竜を測定し  

た。この場合，土壌分析は行わなかった。   

3．3．1ガス発生（吸収）量の変化   

NH，：前回の場合と同じく．施用直後に最大（約50gN／ha／d）になり，以後ほ急速に減少する  

とともに，かん水翌日の発生量が前日のそれに比べて高い傾向にあった。   

N20：施用当日（かん水直後），4日目，及び8日員（かん水直後）に高まり，それ以後ほ漸減し  

た。汚泥を施用した週のうちに2回ピークを持つ点は前回と同じであった。最大発生量（約40gN／  

ha／d）ほ施用4日目に記録された。   

CO2：N20の発生パターンと類似していたが，かん水直後よりも翌日の発生量の方が高かったo  

N20と同じく，施用4日目に最も多く発生（約40kgC／わa／d）した。   

02：測定した全期間を通じ，汚泥施用土壌は大気から酸素を吸収していた（平均148kgO／ha／  

d）。吸収量ほ施用直後に最大（462kgO／ha／d）であり，以後減少した。   

3．3．2 ガス発生量相互間の関係   

各ガス発生量間の相関係数のうち，5％水準以上の有意性が認められた組み合わせほ，N20～CO2，  

N20～02及びNH。～02の三つであった。  

4 考 察  

4．1ガス発生のパターン  

石灰汚泥を火山灰畑土壌に連用した場面で発生するNH3，N20，CO2の特徴は次のとおりであ  
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る。  

1．発生量は汚泥施用直後に高く，次第に減少する：Nl・l3はN20とCO2に比べて施用直後の発生  

量が特に高く，数日のうちに急減する。  

Il．かん水後に発生畏が増大する：N20とCO2の場合には，かん水後から次のかん水までの1週  

間に2回発生ピークがあり，第2の発生ビータが出現する時期が週の経過に伴って早まってくる。  

ⅠⅠⅠ．夜間の発生晶は日中よりも低い。   

このような特徴は，従来の知見と一致する部分（Ⅰ，lII）と汚泥（未熟有機物）施用に特徴的と思  

われる部分（Ⅰりとがある。後者の場合，発生するガスの基質が汚泥の分解に伴って供給されるこ  

とを念頭にいれる必要がある。   

4，1，1土壌から発生するアンモこ7   

土壌からのNl・Ⅰ3発生は一般に土壁pHが高いほど多い。また土壌中のアソモニウム塩の7ニオ  

ン（SO。2など）がCa2＋と不溶性の塩を作りやすい場合にほN軋十は容易にNH。となりうる11〉。   

施用区の土壌pHほ8以上になっており，また供試汚泥中には9％（対乾物）のCaと0．16％の置  

換性NH4＋一Nが含まれているので，今回の実験では多量のNH，が発生しやすい条件にあったと言  

える。おそらく風乾した汚泥中で安定であった7ソモニウム塩は，土嚢に施用され，湿ることに  

よってイオソ化し，再度の乾燥過程でNH。として揮散したものであろう。   

一般にほ降雨や多湿ほNH3の発生を抑制しIZ▼13），今回のようにかん水後に発生量が増大する現  

象ほ知られていない。しかし発生量が増加しほじめるのはかん水から数時間呂以降であり，最大  

になるのは1日後であることから，かん水が物理的に発生量を増加させたとは考えにくい。おそ  

らく，汚掛千＝丁の有践態窒素の分解（アン㌧モニ7化成）が湿潤で促進され，生じたNH4＋がNH3とし  

て坪敬したものであろう。   

またNH，の発生ほ，当然ながら士掛巨のNH．＋－N量に依存するはずである。NH。発生量と表  

層土壌中のNH4十N含量との相関が非常に高かったこと（3．2．5項）ほこれを裏付ける。表層0～5  

cm層中に存在するNTrT4＋rN量（lha当たり）．を測定日ごとに計算し，その日の発生量と比べると，  

この実験でほ土壌中の存在量の約1／1000が毎日大気へ揮敬していたことになる。   

Nt13の発生量が日周変動をすることについてほ多くの報告例があり，主として気温に依存して  

発生量が変化することがわかっている12）。今回の場合にも環境条件を昼250C，夜200Cに設定して  

あるため，変動の原因ほ気温と考えられる。   

4，1．2 土壌から発生する亜酸化窒素   

汚泥施用区でほ裸地区に比べて80～105cm層のN20濃度が著しく高いので，土壌下層におい  

てもNzOは生成していると考えられる。しかし，発生パターソと土車中ガス濃度の変動からみて・  

大気へ揮敬するN20の主な発生源ほ汚泥施用層であろう。施用区の土壌下情ほ 二L壌水分吸引旺  
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が30～80cmH20（pFl．5～1．9），土壌溶液中のNO。‾rNが180～260mg／l，土嚢溶液中の有機  

炭素が25～185mg／Jであり（広木ら，未発表），脱襲に適した条件であるので，下層で生成するN2  

0は脱窒過程によるものであろう。汚泥施用層（0～10cm）においても，かん水後は一一時的に高水  

分状態になるので，脱窒が起こりうる条件にある。しかし，N20ほ硝酸化成の副産物としても生  

成することがわかっており川，また湿潤に伴うN20の発生ほCS2（硝化抑制剤〕で阻害され アジ  

化物（NO3還元を抑制）では影響されない例もある15）。そのため，かん水翌日に多量に発生するNz  

Oほ，脱窒と硝化の両過程で生成している可能性もある。かん水後数日を経て現れる第2の発生  

ピークは，土壌が乾燥過掛こあり，またこの期間に硝化が進むことから，硝化過程で生成してい  

る可能性が高い。いずれにせよ第2のN20発生ビータが施用後の週の経過に伴って早まる現象ほ，  

N20が生物的作用により生成していることを示唆する。この点はCO2も同じである。   

4．l．3 土壌から発生する二酸化炭素   

CO2の発生パターソは，N20のそれと非常に似通っていた。しかし，汚泥施用区の土壌下層に  

おけるCO2濃度ほ対照区の場合と大差がない（この点ほN20と異なる）ので 土壌下層でCO2が生  

成したとしても，地表面フラックスへの影響は小さいものと考える。汚泥施用層における微生物  

数とCOzフラックスほその変化の／くターソがよく一致している（未発表）ので，この層位における  

有穀物の分解でCO2が生成し，大気へ揮散したと考えるのが妥当である。   

4．1．4 土壌が吸収する簡素   

下水をかけ流した場合，乾燥時に多量の02が土歴に吸収される16〉。今回の実験でほ，常に畑状  

態で経過しているので，土壌が吸収した02ほ土壌微生物の呼吸によって消費されたものであろう。  

02の吸収は施用直後に非常に多かったが，これほ表層土壌中の02濃度の変化からも裏付けられが）。   

4．2 積算発生量   

NH。：7回目施用時における発生量ほ，施用後の2週間で180gN／ha前後であり，8回目施用  

時にほ120gN／ha程度であった。全発生量の大半は施用当日に発生しているので，両者の差ほ施  

用直後の発生量の違いを反映していることになる。   

N20：5回目連用時が7，8恒柑の場合よりはるかに高くなっており，施用後の2週間で360gN／  

haに達している。N2として発生する窒素の量がN20の10倍あるとしても，大気へ坪敬する窒素  

の総量（N2－N＋N20N十Nl・l。N）は施用全窒素の0・5％を超えることはないだろう。   

CO2：CO2の発生総量は，NH3やN20の柊散畳に比べれば著しく多い。しかし施用した全炭  

素量（13，900kg／ha）に対する2週間の発生率は1．5（7回目・裸地区），1・7（7回目・植栽区），及  

び1．7（8回目・裸地区）％しかなかった。初回施用時にほ15．4％（4週間積算値）と予測されている  

（未発表）ことからみると非常に低い。  
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4．3 ガス発生と環境影響   

下水汚泥を土壌にすきこんだ場合には，表面に散布した場合に比べてNlI3発生が著しく抑えら  

れる17）。今回得られたNrl，発生是は．フィpドロットから発生するNH3畳の報告値33．6kgN／ha／  

dからみれは極端に少なく，化学肥料を施用した土壌からの発生量についての多くの文献値と比べ  

ても少ないので，環境上問題になることほないだろう。   

化学肥料施用土壌からのNヱ0発生量〔gN／ha）については、34～298（25日間）18），2500（120日  

間）19），620～114∩（42日間）20）などの値が報告されており，火山灰畑土壌に石灰汚泥を施用した今  

回の値が特に高いとは言えない。汚泥施用土壌からのN20発生量については3040（42日間）20I  

1600（205日間）21）などの値も得られている。これらを含めて考えれほ，下水汚泥の土壌施用は化学  

肥料の施肥とほぼ同等のN20発生をもたらすと考えられる。化学肥料か，大気中N20濃度の増  

加にどれだけ寄与しているかについてはいまだ不明の点が多いので，汚泥施用が大気環境にもた  

らす影響も現在の時点では論じられない。しかし，問題が提起されている以上，少しでもN20発  

生を抑える努力はすべきである。これらの点については別報2Z）を参照されたい。   

汚泥を施用した場合には，無幾肥料を施用した場合に比べて著Lく多量のCO2が土壌から発生  

する。本実験で栽培しているフ7ツナの炭素固定量ほ平均350kgC／ha／45dであるので，この土  

壌ほ7，8riil目連用時にはCO2のSinkとなっているし，初回施用時にほSourceになっている。す  

べての農桝地に汚泥を施用しない限り，CO2についてほ，汚泥施用が環境上重大な問題になるとは  

思えない。   
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下水汚泥施用土壌からのガス発生  

ⅠⅠ．水田土壌   

Gas Flux from Soil Treated with Sewage Sludge 

II．SubmergedSoil   

久保井 徹1・広木幹也1   

ToruKUBOIland Miki）Ta HIROKll  

要 旨   
大気の温湿度及び地温を制御したライノメータ【（径L7m，土層2．Om）4基に沖債水田  

土壌を充てんし，うち3基に下水汚泥を施用した。用いた下水汚泥ほ石灰を凝集剤とする  

未消化汚泥（石灰汚泥）．高分子凝集剤を用いた未消化汚泥（高分子汚泥）と嫌気消化した汚  

泥（消イヒ汚泥）の3種であり．いずれも生活廃水系である。それぞれの葉泥を窒素として163  

kg／ha施用した後．1週間目に湛水し，以後約5か月間水稲を栽培した。この間，NH。，Nz  

O，及びCO2のブラックスを測定した。   

湛水前の発生量：3種のガスとも汚泥施用区における発生晶は無施用区のそれよりほるか  

に多く，汚泥施用区のうちでは石灰汚泥区における発生最が最大であった。同区でほ施用  

後の1週間にCO2，948kgC／ha：N20，489gN／ha：Nl■13，3．5gN／haの発生がみちれた。   

湛水後の発壬IL罷：Nl■laの発生は湛水後徐べに減少し，落水後に再び増加した。全般に汚  

泥施用lさこの方が対矧茎二より発生量が多かった。NzOの発生は，湛水によって著しく減少し，  

時に大気から田面水へ移行することすらあった。消化汚泥区で ほ1時期多異に発生した。  

湛水後1か月間の発生晶は対照区12，石灰汚泥区二9，高分子汚泥区55，消化汚泥区141  

gN／haであり，洗水前と傾向が逆であった。CO2の発生も剋水後ほ抑制され，高分子汚泥  

区以外ではⅢ面水が大気からCO2を吸収していた。施用後】か月間の発生晶は対照  

区，34：石灰汚泥区，30；高分子汚泥区73：消化汚泥【茎ニー16kgC／haであった。   

以上の結果から，汚泥を水田土壌に施用した場合，発生するガスのほとんど大半ほ，湛  

水前の短期間に大気へ放出されることが判明した。  

Abstract  

Flux（）fNr13，N20．andCO2WaSmeaSurCdforapaddysoiltreated withsewage  

sludge．Thesoilwasfilledwith41）▼Simeters（eachw宜hadimeterofl．7mandadepth  

of2．Om）inwhichenvironmentalconditionswerecontrolled．Threetypesofdomestic  

sewage sludge were used；Limed and undigested（L），POlymerflocculated and  

1．国立公営研究所 水質土壌環境部 〒305茨城県筑波郡谷出部町小野川16番2   
Water and Soi）Environmentl〕ivision．the Nationallnstitute for EnvironmentalStudies．Yatabe－   
machL Tsukuba．1baraki305．Japa】1．  
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undigested（1）），andpolymerf］occulatedandanacrobicall〉▼digested（D）lypeS．Each  

typeofsludgewasincorporatedintL）thel（）cmsurfacela）▼erOfthesoi】atarate（）f16：う  

kgN／ha．Onel〉・Sinleter WaSIcft as an uIltreaated control．One＼Veek after the  

applleation．thesoi）wassubmerged aTldriceseedlingsweretransplanled・   

lうef（）refh）Oding．al】ofthe：うg；1SeS＼＼′ereCmittedingreateramountsfromthesludだe  

app】iedplots（especiこ111yfromlheLPlot）thanfromthecol－trOl・Cu】llulatedrlt】XeSOf  

CO2，N2O．and NIl。fr（lnltheL－1）lotoveraone＼l▼eekperiodwere94紬gC，LIH9tfN，atld  

：う．5gN，reSPeCtivel〉・．onahectこ1reb；lSis．Afterf］（）Oding，rluxesofCO2aTldN20showed  

a stecp decrease whereas NIl3 flux did not．Except foI．the case of thelLp】ot．  

abs（汀ptioIlOf atmo叩hcric CO2b）・flooded watcr was observed duTinR thc first one  

month off］00dinpr．Atm（）SPheric N20＼l▼aSalso absorbcdinsomecases．  

Key words：Nll3，N2（），CO2，Flux，Emission．Sewageslu血e，1’add〉rSOi】，Submerged  

c（）nditi（）Il   

1 はじめに   

水田ほ畑地に比べて各棟のガスの発生能及び取り込み能がほるかに大きいし，空中窒素の同定能  

ほ年間30～40kgN／haと推定されている1）し，逆に脱室長は1作期に75kgN／haにも及ぷ場合2）  

があるく、また酢水下でイj機物が分解するこ■とによって土壌の還元は促進され 分解産物としてCI14，  

CO2，112，r12Sなどのガスを儲捜し，水稲の生伽こ影響を与えることがあるい これらの現象は，  

水川から気泡がしばしば発生したり，また未熟イi機物の施用によってー田がわくlことなどから  

11来認められていたく、したがって7ノ7，特に日本においてガス発生のメカニズムほ精力的に研  

究されてきたが，その最終目的ほ水田の肥沃度を維持し，水稲の収量を高めることにあったt，   

近年の大気観柚こよれほ，CO23）とN201）の濃度ほ増加の・途をたどっており，これらのガスに  

よる Ⅷ技湧慄5），及びN20による成J剖司オノン】バの破壊等がもたらす地球的規模の環境影野）〉  

が憂慮されているいC札についてもl温室～効果Lのノエカ、ら注目すべきであるとの賢告がなされてい  

る7）‖ これらのガスはいすれも水田が・▲つの発生源であるにもかかわらず，これまで大気組成に与  

える水＝の寄与を評価するための研究ははとんど行われていたかったい   

‾卜水汚泥の水川に対する施川ほ，ほとんどなされていない（、その理由ほ，l【‖がわくl現象に象  

徴されるように，易分解性の汚源ノに分が急速に分解すかため，汚泥の施用二隠．施用時期等の設計  

が難しい∴l、りこあったい しかし．資源のイj‘功利川のふ二場からも，汚泥処分地の耐呆の1一、くからも，水  

汀＝こ汚泥が施用される例ほ今後増加しているものと思われる｛，このような背滋と情勢の中で，水  

l什への下水｝リガ己の施川が請環舶ニり■一える影響ドを解明する必要が高まっている、、   

本報空では，各種の下水汚泥の水Ilトの旭川によるガスの発狂と吸収を，環牒潮爛Fのライシ  

メーター渠験に上って追跡するいその結果から、汚泥の水m施州が大気環ぺ封こインパクトを与え  

柑るのか，あるいは大気を浄化するソ∫向に作用するのかについて諭するい  
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下水汚泥施用土壁からのガス発生1l．水田土壁   

なお，ガス発生に関する主要なデータは別途公表することとし，本報告でほ概要の記述にとど  

まる。   

2 材料と方法   

2．1実験条件   

ライシノーター：本研究所，土壌環境実験棟の自然光温室に設置されている水田用のライシメー  

タ・4基射を使用した。各ライシメーターの直径は1．7m，有効土層ほ2＿Omである。   

供武士壊：茨城県筑波郡筑波町の水田から採取した沖積土壌を，現場の層位順にライシメーター  

に充てんした。表土の土性はSiLである。なお本試験に先だって，水稲の均一▲栽培試験を行い，  

生育のライシメーター問差を調査するとともに，地力の均一化を図った㌔   

供試汚泥：3種類の下水汚泥を用いた。  

Ⅰ．茨城県取手市の住宅団地下水処理場で産生した脱水ケーキで，石灰と塩化第2鉄を凝集剤  

として用いている。以後，本汚泥を石灰汚泥と称する。  

ⅠⅠ．茨城県日立市の‾F水処理場産。高分子凝集剤を添加して沈殿後，これを脱水した汚泥であ  

る。以後，これを高分子汚泥と称する。  

IlI．千葉県松戸市内の‾F水処理場産。高分子凝集剤で凝集沈殿させた汚泥を嫌気的に消化発酵  

させたもので，以後これを消化汚泥と呼ぷ。   

これらの汚泥ほ凰乾後 粉砕して表土10cmに対して混合施用した。用いた汚泥と土壌の全炭  

素，全窒素及びpHを表卜に示した。土壌と汚泥の理化学性の詳細は別報9）に記した。  

表 1供試した土壌と汚泥の性質  

TablelSelectedpropertiesofsoilandsewagesludgeusedinthisexperiment  

TotalC Tota卜N  C／N  pli   
％  ％  

0．09  11．3  5．5   

3．56  8．0  1】．9   

5，62  7．9  6．0   

4．51  7．2  6．3  

Soil  l．03  

Sludge－l－   28．6  

Sludge－r’   44，2  

SludgeD   32．2  

SludgeL，－ll，－Uはそ九ぞれ石灰，高分子．高分子未消化汚泥を弄す。  

SLudges－I．．－PandDrefeTLto）imed（undigested）．polymer（undigested），  

andpo）〉▼mer（anaerobical】ydigested）t〉rpeSOfsewagesludge，rCSpCCtive  

1）・一  
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試験設計及び環境条件二4基のライシメーターを東側から対照（無施用）区，石灰汚泥区，高分子  

汚泥区及び消化汚泥区として配分し，■ 4区1遠別で試験を実施した。各汚泥区は全窒素として162．5  

kg／haの施用量iこそろえた。そのため，石灰，高分子及び消化汚泥区における乾物施用量はそれ  

ぞれ5，0，3，0及び3，7t／haとなり，また炭素としての施用量ほ，1431，1326及び1193kg／haに  

なった。   

試験は昭和58年5月から59年1月まで行った。その間の作業日程は以下のとおりである。5月  

16日：荒起こし及び汚泥施用。この際，無施用区も荒起こしを行った。その後毎日かん水を行っ  

たため，土嚢水分ほ過湿状態になった。5月23日：10cm程度湛水し，代かきを行った。5月25  

日：水稲（日本晴）椎苗を移植した。5月25日：同日以後，藻類の増殖を抑制するため．田面に暗  

幕を設置。6月27日～川月26日：自動かん水装置を作動させて水深を5cmに保った。10月27  

日こ落水を開始。11月4日収穫及び収量調査。この時点でほぼ落水状態になった。12月初旬こ  

荒起こし。全期間を通じて地温ほ18■Cに制御したれ 表層部では多少これより高いと推定される。  

田面水温ほ20～210Cであった。気温は8月30日～10月6日まで昼夜とも25凸Cとした他ほ，昼258C，  

夜間209Cにした。湿度は全期間60％に保った。   

これらの実験条件の詳細ほ別報9）に示した。  

2．2 ガス発生の測定法  

概略のみを記す。詳しくは測定に関する別報10）を参照されたい。   

2．2．1試料の採取法  

（l）NIi。の発生量こ底を抜いた広口ポリピソに枠と御を付け，これを土壌に挿入した（内容積  

1．21，底面債132，7cm2）。ビンの内ブタにほ径5cmのシャーレをつりさげ，これに0．1M H2SO4  

を5mJ注入し，直ちに内ブタをかぶせた。一定時間経過した後（通常24時間），輔集液中の  

Nl・J√Nを・定量した。なお．底付きのポリビン内のNH3も同時期，同時間，捕集させてプラン／ク  

とした。  

（2）CO2，N20，C軋りフラックスもしくほ吸収量：土壌（畑状態もしくほ湛水状態）に2上客  

のガラス製吸引鐘（底面積122．7cm2）を埋設し，地上部り内容積が正確に1000mJとなるようにし  

た。ビン上面の穴にフタをした後，一定時間ごと（通常0，15及び30分）に内部の空気をガスタイ  

トシソソソで採取して分析に供した。  

（3）田面から発生するガスの捕集法：底面積70．9cm2のガラスロrトを，ライシメーター当た  

り3箇折 田面に設置した。ロートの管掛こほゴム管を接続させ，内部を田雨水で満たした後，  

ピンチコックで密閉した。一定時間（通常2～3日）経過後，内部にたまったガスを注射簡で採取し，  

容量を測った後（通常ほ3本の合計量）分析に供した。   

なお（1），（2）をチ1・ンノミ一法，（3）をロート法と呼ぷ。  

「66一   



下水汚泥施用土壌からのガス発生Il．水田土媛   

2．2．2 ガスの分析法   

捕集液中のNH．－Nは比色法10）で．また，H2，CH．，CO2及びN20ほ熱伝導度検出器（TCD）  

と電子捕獲検出器（ECD）を直列につないだガスタロマトグラフシステムで同時分析した10）。H2，  

CH．，CO2はTCDで，またCO2とN20はECDで測定される。H2，02，N2ほモレキュラーシー  

プ5Aカラム（2m）で分離し，TCDで検出した10）。   

2．3 歪炭酸イオン   

tLTCO3一濃度は，pH4．50に達せしめるに要した0．01MH2SO．のミリ当量数（1J当たり）11）を  

自動滴定装置（メトラー社メモタイトレ一夕ー）によって測定した。pH8．2以上の試料の場合，  

得られた値（meq／L）はCO。rを含むが，ごく一部の試料でpH8．2～8．3になっただけであり，実  

質上問題ほないと考える。   

3 結 果   

3．1畑状態におけるガス発生量の変化   

荒起こし及び‾F水汚泥を施用後の1週間は畑状態で経過させたため，以後の湛水期における変  

化は次項で述べる。この期問のN11。，N20及びCO2発生量は日周変動（昼高く，夜低い）する】2）  

ため．N20及びCO2のすべての測定ほ午前11時～午後2時の間に行った。   

また著者らはこれまでに火山灰畑土庚に石灰汚泥を連用し，NH。，N20及びCO2の発生量の変  

化を調べてきた1㌔ これらの実験条件は，今回の湛水前の条件と試験規模や温度湿度条件が同じで  

あり，また同じ石灰汚泥を使用している共通点がある。その反面，施用回数（火山灰土壌4～8回こ  

沖積土壌1回）．施用量（火山灰土壌．毎回50t／ha：沖積土壌，3～5t／ha）や，かん水兵件（前  

者，遇1回31mm：後者，毎E14．4～8，8mm）の点で相違がある。以‾Fの記述では，適宜火山灰  

畑土単における結果と比較していく。   

3，1．1 7ソモニ7   

汚泥区における発生量は3日目以降増加を続けた。6日目の発生量ほ石灰汚泥区＞消化汚泥区＞  

高分子汚泥区＞無施用区であり，1，3～0．04gN／ha／dであった。   

火山灰畑土壊の場合には施用直後に発生量が最大であったこと12）と比べると，ここに示したパ  

ターンは全く異なっており，また最大発生量も1／100以下にすぎなかった。   

3，1．2 亜酸化窒素   

汚泥施用の翌日から施用区では発生量が増加し始めた。最大発生量は高分子汚泥区＞石灰汚泥  

区＞消化汚泥区＞無施用区の順に936～9．3gN／ha／dであった。   

このような変動の様相ほ火山灰畑土廣でも認められている12）。しかし最大発生量ほ今回の値の方  
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がはるかに高く，石灰汚泥区でほ6倍以上になっていた。   

3．1．3 二酸化炭素   

CO2の発生／くクーソはN20の場合と類似しており．施用後1週間内に2回ビ【クを形成した。  

ただし CO2の場合にほ，試験開始（汚泥施用）直後から施用区の発生量が無施用区のそれより明  

らかに高かった。また最大発生量ほ，石灰汚泥区＞高分子汚泥区＞消化汚泥区＞無施用区  

（311～10kgC／ha／d）であった。発生ピークが2回認められる点は火山灰畑土廣の場合と同じであっ  

たが，最大発生量は今回の方が多かった。   

3．1．4 各種のガス発生量相互の関係   

各処理区及び全デ「タに対する各ガス発生量間の相関係数でみると，N20とCO。の発生量は相  

互に関連が深く，消化汚泥区を除いて有意な正の相関を示した。これに対してNH。とCO2との相  

関ほ全処理区のデータに対してこそ有意だったが，各処理区内では消化汚泥区の場合を除いて無  

相関であった。NH3の発生機構ほCO2及びN20のそれとは機構が異なると考えられている13－が．  

この結果もそれを支接する。   

3．2湛水後のガス発生量の変化   

試験開始後7日巨＝こ代かきを行い，以後ほ収穫直前までの約5か月間，湛水状態で実験を行っ  

た。ガス発生量はチャンバー法と ロート法の2とおりで測定した。チャンパ法でほ落水後も測  

定を継続した。   

3．2．1チャンパー法による測定結果   

前項に続いてNH3，N20及びCO2の測定を行った。CH4とHヱも測定対象としたが，C札は－▲  

時期検出されたものの定量限界以下であり，またⅠ一12ほ検出されなかった。  

（1）NH3：代かき直後の発生量は．湛水直前に比べて石灰汚泥区と飯盛用区では増加したが，  

消化汚泥区と高分子汚泥区でほ適に減少していた。その後20日の間に石灰汚泥区と無施用区でほ  

発生量が次第に減少し，それぞれ0．1及び0．02gN／ha／d程度の値に落ちついた。しかし高分子汚  

泥区でほ徐々に増加し，また消化汚泥区では一皮減少後，再び増加して，いすれも湛水10日後に  

最大になった。これらの汚泥区でも，湛水20日目頃には石灰汚泥区と同様に，およそ0．1gN／ha／  

dの値に収束した。   

湛水1か月日以降ほ測定間隔が儲いているた臥 変動の詳細ほ不明であるが．特に顕著な変化  

は湛水30～37日目にかけての時期と，落水後の再耕うん後に発生盛が増加した点であった。また  

湛水40～49日日の間に田面が大気中のNI・Ⅰ3を吸収する例が認められた。  

（2〕N20：NH3の場合と異なり，湛水によってN20の発生量は急減した。湛水1日緩から7  
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目後までほ，消化汚泥区を除いて田面水が大気からN20を吸収する傾向にあった。その後は37日  

日頃まで全区とも正の発生袋を示すことが多くなり，特に湛水12日日の消化汚泥区でほ32．8gN／  

ha／dと多量に発生した。この多量発生ほ後述のロ▼ト内ガス成分の分析値とも傾向が一致してい  

た。湛水44日目以降，落水期までは迎に消化汚泥区で負の発生量を示した。   

落水後は，その直前に比べて発生量が増加する傾向にあった。落水後4回の測定値の平均は無  

処理区，及び石灰，高分子，消化汚泥の各区でそれぞれ1．44，6．96，4．12，2．36gNノha／dであっ   

／し・0  

（3）CO2：N20の場合と同じく，湛水によって発生量ほ急減した。無処理区，石灰汚泥区．  

高分子汚泥区及び消化汚泥区における，湛水後30日間の平均値ほそれぞれ－1，06，10．90，2．28  

及び0．21kgC／ha／dであり，また沌仁水1か月目以後，落水直前までの平均値は3．弧 7．85．  

8．09，8．07kgC／ha／dであった。このように，進水後1か月間は高分子汚泥区を除いて，田面水  

が大気中のCO2を吸収する側に働いていることが特徴的だった。落水・再糾うんした後には発生  

是が急増した。   

田面水中のHCO。一濃度は全期間を通じて石灰汚泥区が最も高く，以下高分子汚泥区，消化汚泥  

区，無施用区の順であった（図1）。田面水のpHもこの」酎こ高かった。才ごi灰汚泥区でほ淡水後17  

日の臥 徐々に濃度が上昇し続け，いったん急増した後に低下し始めた。高分子汚泥区では酢水  

後1か月の間上昇を続け．43日臼以降減少した。消化汚泥区では湛水後一時期増加したがその後  

減少し，37日目以降再び増加した。後期の増加ほ無施用区でも認められた。  
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CO2の発生量と溶存HCO3濃度との相関係数（′7＝16）は無施用区，石灰汚泥区，高分子汚泥区  

及び消化汚泥区でそれぞれ0，560㌧ 0．288，0．243，0．730＝（－と■■ほそれぞれ5％及び1％水準で  

有意）であった。  

（4）ガス発生量相互の関係：進水後1か月間，その後の2か月間， 及びこれらの通算期間に  

ついてガス発生量相互の関係を検討した（蓑2）。湛水期間中のガス発生ほ相互にほとんど関連がな  

く，わずかに消化汚泥区でNH。とN20の発生量間，及び石灰汚泥区のN20とCO2の発生量間と  

に5％水準で有意性が認められたに過ぎなかった。  

蓑 2 湛水後1か月間，その後2か月間及び通算期間におけるガス発生量相互  

の相関係数  
Table2 CorrelationsbetweenN11。．N20andCO2fluxfromanalluvialsoilappljed  
withsewagesludgeduringsubmergedcondition  

Pairs。f  Whole  Treatments  
Duration  

gas molecule data controI Sludge－L Sludge－P SludgeD  

NH3N20  Ma〉，24－June2Z 77  48  12  12  12  12  

（Days 837）J′  －0．003  －0．051 n．482  0．107  0・439  

June29－Aug．18 タ7  20  5  5  5  5  

（Da）7S4494）／′  －0．077  0．345  －0．167  0・132  0・628  

Ma〉▼24Aug．18 ′7  68  17  17  17  17  

（Da〉▼S 8－94） ノー  0．006  0．011 －0．369  0・151  0・512◆  

NH，－CO2  May24LJune22 n  48  12  12  12  12  

（Days 837） r O．061   0．316  0．134  0．019  0，285  

June29－Aug．18 タ7  20  5  5  5  5  

（Days4494） r O．099  －0．471 －0．257  0・343  －0・465  

Ma〉r24Aug．18 〃  68  17  17  17  17  

（Da）rS 8－94）J・ 0．018  0．046  －0．024  －0．021 －0・126  

48  12  12  12  12  

0．095  〔）．356  0．297  0．127  0．008  
CO2N20  May別－June22 〃  

（Da）7S 837）／′  
June29－Aug．18I7  
（Da）7S4494） γ  
Ma）▼24－Aug．18 月  
（Da）7S 894） ′′  

20  ）  

0．341  －0．730  0．634  0．675   0．268  

68  17  17  17  17  

0．142  0．290   0．530◆  0．326  0．137  

●referstosignificantatthe5％】eve］   

3．2．2 ロート法による測定結果   

ガス発生量の変化を，田面に設置したロート内にたまった気体の成分濃度と容積とから計算し  

た（図2）。当然ながらこの方法では負の発生量が測定できない。また3本のロートの気体は合一‘  

して分析したが，気体容積にロート間のバラツキが大きかったことと，容積が正確に測定できな  

かったことから，計算値の誤差は大きいものと思われる。  
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（1）02（図2A）：全処理区とも湛水17日員頃と23日日頃に発生はと㌧一クを迎えた。いずれの  

ど】クにおいても，汚泥を施用した3処理区の発生量は無処理区のそれより多かった。しかし第  

1のど一ク時には石灰汚泥区が最大で，以下酬ヒ汚泥区，高分子汚泥区の順であったのに対L，第  

2のピーク時にほその順位が逆転していた。なお，捕集された気体中の02濃度もこれらの時期に  

は高く，石灰汚泥区の鶉1のピークにおける濃度ほ57％（Ⅴ／v）に達した。  

（2）N2（囲2B）：湛水後10日前後のF乱 消化汚泥区でほ不規則に変動したが，石灰汚泥区と  

無施用区でほ低レベルであった。10日目以降の／くターンは02の場合と非常に以通っており，17日  

日頃と23日日頃に発生ピークがあった。  

（3）N20（図2C）：湛水後数日の間，高分子及び消化汚泥区の発生量が非常に高かったが，6  

日後には他の処理区と同じくほとんどゼロになった。消化汚泥区では9日日頃から増大し，i7日  

日頃に最大に達した。他の区でもほは同時にピークに至った。汚泥を施用した3処理区でほ湛水  

23日日掛こも発生ピークがあった。これら二つのどーク時期ほN2の場合と¶致していたが，発生  

量はN2の10‾6以下に過ぎなかった。湛水10日目から30日日頃までの発生／くターンほチャンバー  

法によるフラックスのパターソとおおむわー致しており，掛こ消化汚泥区では明確であった。し  

かし量的にはチャンパー法の方がほるかに高かった。  

（4）CO2（図2D）：無施用区でほ，最大でも0．3kgC／ha／dを超えることがなく．汚泥区に比  

べて低かった。石灰汚泥区でほ湛水1（）日日頃から23日日頃にかけて発生量が増大し，一度減少  

した後67日目頃に再び増加した。高分子汚泥区では，湛水直後．17及び23日目執こ発生量が多  

かった。消化汚泥区における発生量ほ他の汚泥区の場合に比べて少なかった。これらの傾向には，  

チャソ／く一法によるパターンと類似点ほあるものの，必ずしも一致していなかった。  

（5）CH。（図2E）：CH4ほ湛水10日目以降になってから検出された。最大発生量は無施用区，  

石灰汚泥区及び消化汚泥区で湛水75日日頃に，また高分子汚泥区では23日目頃に記録された。  

石灰汚泥区の75日日頃における発生ガス中濃度は1．4％に達した。   

なおH2は湛水22日目前後に検出されたが，微量のため定量できなかった。  

（6）各ガス成分の発生量相互の関係：4処理区をあわせた全データについてみると，5％水準  

以上で有意になった組み合わせは02－CH。，N20－CO2，N20－C仇の3釦こ過ぎなかった。   

3．3 水田土壌と大気とのガス収支   

試験開始後の37日間について，NH，N，N20N，CO2PCの日発生量（チャンパー法）を積算し  

た。摂算に当たり，測定していない日の発生量は前後の平均値とした。また，試験開始時や代か  

き時のように同一日内に条件が変化した場合ほ，測定された条件にある時間数（例えば試験開始時  

なら午前11時h午後12時の13時間）に換算した。37日目以降は測定間隔が開いているので有効  

な盾算ができないと考え，検討しなかった。  

（1）NH。：畑状態で経過したほじめの7日間の発生量ほ石灰汚泥区，高分子汚泥区及び消化  
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汚泥区でそれぞれ無施用区の7．7．3．0及び5．5倍になった。湛水後1か月間の発生量で比べても  

この傾向ほ変わらず．それぞれ8．2，4，8及び5，5居であった。施用後37日間の積算値の全施用  

窒素に対する割合は0．1％以下に過ぎなかった。  

（2）N20：畑状態における発生量ほ石灰汚泥区，高分子汚泥区及び消化汚泥区でそれぞれ無  

施用区の17．7，12．1，7．5倍であった。石灰汚泥区の発生量が他よりも多い点ほNH。の場合と同  

じであったが，Nとしての発生量ほN20態の方がはるかに多く，石灰汚泥区のこの期間における  

発生量は施用窒素の0．3％に達した。  

（3）CO2：畑状態における7日間の発生量は火山灰土壌の場合12〉と比べて著しく多く，石灰，  

高分子及び消化の各汚泥区それぞれについて施用Lた全炭素量の66．2，27．5及び26．5％に達した。  

この値ほ無施用区の発生量のそれぞれ20．8，8．0及び6．9倍に相当する。湛水後に積算値が低下  

しているケースでは，田面が大気からCO2を吸収していることを示している。無施用区では湛水  

後に畑状態時の発生量の74．1％を再吸収したことになる。湛水後のCO2吸収量は必ずしも田面水．  

もしくは土壌のPHとは関係がなかった。   

4 考 察   

下水汚泥の土壌還元の対象地として，水田はその面積からも作物の重要性からも注目されてい  

る。しかし，大規模の実施がためらわれているのほ，水稲を正常に生育させるための施用時期，  

施用量，汚泥種等の条件を決定することが困難なためである。   

水田からのガス発生（もしくほ吸収）量を測足することほ，正常な水稲生育をもたらすための施  

用法を確立する目安になるだけでなく，環境問題の面からも重要である。‾F水汚泥を施用した水  

田が大気を汚染しうるのか，逆に浄化し得るのかについてほほとんど研究がなされていないから  

である。これらの点を中心として，今回の実験結果から，考察を加えていく。   

4．1湛水前のガス発生   

水田土壌への右横物の施用ほ，湛水‾ドでの急激な分解による水稲への悪影響を避けるため，湛  

水前に行うのが一般的である。木実験では，この理由から，湛水1週間前に下水汚泥を施用して  

いる。畑状態における施用ほ，当然，一般畑地への施用と共通する点を持っている。そこで，本  

試験における各処理区間の比較とともに，火山灰畑土壌への石灰汚泥の施用の結果12〉と本試験の  

石沢汚泥区の結果とも比較して考える。   

4．1．1 アンモニア   

土壌中のNH。＋ほ有機性窒素の分解（アン㌧モニ7化成作用）によって供給され，土壌の陽イカ‾ソ交  

換基に保持される。一方，硝化細菌による酸化と各値微生物による同化や，NI・Ⅰ3として揮放する  

ことによって失われる。NH。の揮散自体ほ非生物的な反応と言われている。NH．＋イオソの対イオ  
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ソとなりうるアニオンが他の化合物と不溶性化合物を作ったり14），また多量に存在し，かつ土壌pH  

が高い場合にほ土壌中における溶解度が低下してガス化するからである。しかし，下水汚泥施用  

土壌の場合にほこれらの要因が複雑であるので，NH。発生量の経時変化も絶対量も土壌，汚泥種，  

施用量などの違いによって変化する。   

本試験の汚泥施用区において，NH。の発生量は施用3日後から増加を始めた。いずれの処理区  

でも，施用7日目の土壌中のN玖－N含量は施用直後の値の2～3倍に増加しているgJ。また火山  

灰土壌においてほ土壌中NI・いN量とNH3坪散量の間に相関が認められている12）。これらのこと  

から，同一区内でほNH3発生量が土壌中のN札－N含量と対応していることがわかる。しかし，  

窒素としての施用量が各汚泥区で等しいにもかかわらず，5日目以降の発生量ほ石炊汚泥区で最も  

多く，以下消化汚泥区，高分子汚泥区の順であり，むしろ土壌p11に依存していた（1週日におけ  

る土壌中のN札N量は消化汚泥区が最も高い9り。施用ユ週目の土壌pHほ石灰汚泥区が最も高  

く（7・6）9），また発生量CD非常に多い火山灰土壌（最高122gN／ha／d，土壌中NH√N85mg／kg乾  

土）のpHほ8．4前後だった12）からである。   

本試験におけるNHa揮散総量は非常に少なく，施用した全窒素の0．1％以下にすぎなかったの  

で施用Nの損失の面からも環境影響の面からも掛こ問題にはならないと考えるが，上述のように  

発生量と発生パターソは士寮や汚泥の条件によって変化し得る点には留意しておく必要があるだ  

ろう。   

4．1．2 亜酸化窒素と二酸化炭素   

土壌からのCO2の発生ほ，そのほとんどすべてが微生物呼吸によるものと考えられている。－一  

方，N20の発生にほ非生物的（物理化学的）な現象と生物的な現象の両面があり13）．また生物的な  

発生ほ無機態窒素の還元（NO3→NO2→N20→N，）による脱窒で起こるとされてきたが，最近  

でほ酸化的過程（SH。＋→N20）も畑状腰でほ起こり得ることが明らかになっている】5・】6）。   

CO2とN20が汚泥施用後の1週間に2回発生ピークを迎える現象は，本試験の3汚泥区のいず  

れにおいても，また水山灰畑土壌12）においても認められており，畑状態での汚泥施用に共通した  

現象といえよう。火山灰土壌における解析は，少なくとも第2の発生ピークには生物的な現象が  

関っていることを示唆している。第1のN20発生ピークについてほ必ずしも生物的な現象とは断  

言できないが，施用して卜3日後にビータを迎える点 及びCOzとNzOが同時期に発生ピーク  

に達する点からみて，生物的作用の結果である可能性が強い。   

COzとN20の7日間の積算発生量ほ石灰汚泥区＞高分子汚泥区＞消化汚泥区であり，石灰汚泥  

区の発生量が多い点はNH3の場合と同じである。石灰汚泥区の炭素分解率は施用全窒素の60％以  

上にも達しており，他の汚泥区でも25％以上になっている。この値は火山灰土壌における分解率  

（及び量）や各種汚泥の分解性試験結果17）に比べて異常に高い。ガス発生量が高い日中に測定した  

値を日発生量に換算したことも一国であるが，全炭素量から計算した炭素の分解率も石灰汚泥区  
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でほ40％程度であが）ため，本実験条件でほ実際に多量の炭素が分解されていたとみるのが妥当  

である。本試験の沖偏土壌でほ水分が過湿状態で推移しているので，これが高分解率になった一  

因かもしれない。N20Nの施用全窒素に対する発生率ほ石灰汚泥区で0．3％，他の汚泥区でも  

0、1％以上に達していた。高水分状態でほN20N／（N2＋N20）－Nが大きくなること1引も多量の発  

生に寄与しているだろう。   

4．1．3 湛水前の汚泥施用の意味   

本試験のごくわずかのデータから，あえて湛水前の汚泥施用の意義を考えるなら，施肥効率と  

環境影響の面から以下のことが指摘できよう。すなわち代かき前の早すぎる時期に汚泥を施用す  

ると，汚泥種によってはNの施肥効率を落とすことになると同時に，大面積に実施されれば多量  

のN20が大気に放出されて環境上好ましくない点である。ただし，多量に施用した場合には，1  

週間程度の放置では水稲の初期生育が抑制され19l，跡地土壌にほガス発生によるとみられる大きい  

孔げきが多数みられたので，環境問題を考えなければ長期間放置した方が望ましい。   

4．2 湛水後のガス発生と吸収   

4，2，1ロート描集法の問題点   

この方法によって採取されたガス成分のうち，CO2とN20についてはチャンパー法との比較が  

可能である。ロート法の分析値を発生量に換算した値とチャンバー法によるデータとの相関ほ，  

CO2についてほ各処理とも無相関，N20については消化汚泥区でのみ正町相関（5％水準）を示した。  

この傾向はロート内のガス濃度自体とチャン／ミ一法の値とを比べた易合でも同様だった。さらに，  

いずれのカ、、スでもロート法による発生量はチ1・ンパー法のそれに比べてほるかに低くなっていた。  

チャンバー法によるCO2発生量（吸収量）と凹面水に溶存してし、る炭酸量の合量を土壌からの発生  

量とみなし，これと仁【－－ト法の値を比較Lても相関ほ得られなかった。   

このようにバコート法では土壌（田面）と大気とのかかわりをとらえられなかった理由には以下の  

諸点が挙げられよう。1）採取ガス量にはらつきが多かった。2）ロート内にたまったガスほ大気と  

隔離されているので，内部の気体と田面水とのガス平衡ほ，大気と田面水との平衡状態と全く異  

なっている。3）ロート法の特性上 負のフラックス（ガス吸収）が測定できない。4）ロートからの  

気体採取時に土壌面が多少かく乱されることがあるため 土壌内のガスが気泡となって回収さ九  

得る。5）ロートのゴム管密閉部の気招性が悪く，大気が流入する可能性がある。   

これらの可能性のうち，4）はむしろ発生量を多く見積もらせることになり，また5）は02とN2  

の組成が大気とかなり異なることから主因でほないであろう。それゆえ，主な原因ほ1）～3）と考  

えられる。   

このような問題点はみられるものの，ロート法によるデータは次のことを示嫁している。1）捕  

獲された気胸こは02が必ず含まれ，時にほ50％以上に達していたことから，藻類の寄与が予測さ  
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れる。2）汚泥施用区でほCH．が発生し．その時期ほ土壌の酸化還元電位（Eh）が急激に低下した湛  

水後1～2週目（消化汚泥区，約350mV），3週目（高分子汚泥区，40mV）及び11～12週目（石灰  

汚泥区OmVこ消化汚泥区130mV：無施用区，3（）OrnV）と一▲致しており，CH．の発生がEhと関  

係している。3）N2／N20比ほ平均1370であり，脱窒成分のうちN20はそのほとんどがN2にまで  

還元されている。次項以下でほチャンバー法によるNH。，N20及びCO2の発生について考察する。   

4．2．2 アンモニア   

湛水状態でのNH。揮散は特に亜熱帯から熱帯地域にかけて大きく，中にほ施肥窒素の20％が失  

われる例も報告されている20）。ただし，このような例は田而に肥料を直接散布した場合に限られ  

土壌に混入させた場合にはそれほど問題にほなっていない20〉。   

本試験の結果でも湛水後のNH3揮散量は，畑状態のときより全般に減少しており，負の発生（吸  

収）を示すことすらあった。土壌中のNH4N含量は，湛水4週目頃までほ高く，その後に還元（Fe2｛  

の生成）が進むにつれて低‾Fしていたので，この点は発生量の低下と一一致している。また湛水中の  

NH。発生は田面水や土壌のpHには依存せず，アルカリ性の石灰汚泥区でもごく初期を除いて他  

の区と同等か，もしくは低かった点は注目される。   

4．2．3 亜硬化窒素   

湛水後の発生量は極く一部を除いて非常に低く，田面が大気からN20を吸収する場面が多く見  

られた。本試験におけるN20の発生量の測定誤差ほ±0．4gN／ha／d程度であるので，各測定点単  

独では誤差の範囲内である。しかし，同一処理区で連続して負の値をとる湛水初期の場合には意  

味を持っていると考える。化学肥料を施用した水田でも，N20発生ほ非常に低く，時に田面がsink  

になる場合がある21・22）。土壌がN20のsinkとなり得ることほ数例報告されている23・2q）が，いずれ  

も高濃度のN20条件での実験である。最近，福士ら25）は大気レベルのNヱ0を土壌（畑，水田）が  

吸収することを認めており，また火l．川火土壌12〉の場合にも汚泥無施用区でほ負の数値を得ている。   

湛水12日目に多量のN20発生をみている消化汚泥区では，このときのEhが脱窒条件にあり（約  

200mV），かつ急激な変化をしていることと－・致している。しかし，脱窒菌数，硝酸還元菌数，硝  

酸含量とは対応していなかった。また湛水後のN20の積算発生量が，湛水前の傾向と対照的に消  

化汚泥区＞高分子汚泥区＞石灰汚泥区であったことほ，この順にEhが高いことと一致しており，  

脱窒に好適なEh条件に関する従来の知見2）と－▲致している。このように，汚泥を施用した水田土  

壌は条件によってN20のSinkともsourceともなり得ることが判明した。   

4．2．4 二酸化炭素   

高分子汚泥区以外では湛水後の6週間，ほとんど常に負の発生量をし，明らかに日面水が大気  

中のCO2を吸収していた。吸収量が5．8kgC／ha／dの場％．チャンパー内のCO2濃度ほ測定開始後  
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30分で360ppmから100ppmにまで低下していた。それゆえ大気と田面とのCO2平衡を考慮すれ  

ほ，実際の教収量は更に大きいと考えられる。田面水のpHやHCOヲ濃度が必ずLも吸収量と関  

係がなかった理由ほ，田面水中の無機炭素農が，大気との交換・土壌からのCO2発生・藻類の光  

合成・水稲仮による炭酸吸収などの複雑な要因に支配されているからであろう。湛水前期に田面  

水がCO2を吸収し，後期には放出する現象は水稲の生育と関連が見られた。これほ，水稲担が開  

花期までの間，多量の炭酸を吸収すること26）と一致している。   

4．3 ガス発生の面から見た汚泥の施用   

水稲1作期当たりのガス発生量は3．3項に述べたとおり正確には求められない。しかし湛水後  

期の数回の測定値を考慮に入れて汚泥区の発生量を推定すると：NH3，20～4（）gN／haこN20，  

4OO～500gN／ha：CO2，400～1000kgC／haになる。NH，の場合には少量であるので問題はない。  

耕地からのN20の平均発生量を年間1000gN／ha6）とすると，今回の値はほは同等であり，少なく  

とも化学肥料を施用した耕地より下水汚泥を施用した水田が環境上問題が大きいとは言えないだ  

ろう。   

水稲の収量とC含量9）から水稲中のC量を求めると，2400～2700kgC／haになる。これを水稲  

の炭醸固定蓑とみるならば，土壌及び田聴から発生したCO2－C量よりもほるかに多くなり，水田  

生態系ほ汚泥を施用した場合でも大気CO2のsinkであるとみなされる。   

以上の推定はあくまで今回の実験に限ったものであるので，一般化するた捌こほ施用時期・施  

用量・汚泥稜・土壁種・湛水期間などの諸条件を変えて検討する必要があろう。  
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汚泥施用土壌から発生するN20：その発生要医卜発生量・環境影響  

EffectofSewageSludgeApplicationon N20Emission  

from Soil：A Review  

久保井 徹1   

Toru KUIう01】  

要 旨   
化学肥料の使用量の増加によって土壌からのN20発生が増加し，成層圏のオゾン層が破  

壊されるとの懸念がある。しかし．汚泥施用土壌からの発生については研究例が少ない。  

そこで，汚泥施用土壌から発生するN20について従来の知見を整理し，この面での汚泥還  

元影響な考察した。注目すべき現象にほ：l）過程条件でほ通常の畑状態より発生量が多い  

が，湛水は発生量を低下させる：2）石灰を凝集剤とする汚泥からの発生豊は高分子を凝集  

剤とする汚泥からのそれより多い二3）連用に伴って発生量は減少する憤向にある：4）施用  

後の1週間～10日間の発生量が特に多く，その後ほ減少するれ 長時間（少なくとも半年間），  

ある程度の発生包括続する，などである。また，後発生量ほ必ずしも化学肥料施用の場合  

より多くはないので，汚泥の土壁施用をNzO発生の面で規制する必要は現時点ではないだ  

ろう。これらの結果ほ，乏しいデータから得られており，さらに研究を続ける必要がある。  

Abstraet  

TheamountofemittedN20，andfactorsaffectingtheN20fluxfromagricultura1  

1andtreatedwithsewagesludgewerereviewed．Sludgeincorporationstimulatedthe  

Surface f】ux of N20．Characteristic phenornena were：1）Applicatjon of sewage  

Sludgeinto humid soit markedly stimulated N，O flux as compared to the normal  

uplandconditioIl，Whcreasf】00dingdepressedtheflux；2）a soiltreated w宜hlimed－  

SludgcemittedagreateramountofN20thansoiltreatedwithothertypesofsludge；  

3）theamountofemittedN20appearedtodecreasewiththefrequencyofapplication；  

and4）NヱO flux was hjgher within the first7～10days of application、although  

remムrkab】eflux（ト3gN／ha／d）continuedforatleast6months．Sincetheamountof  

N20evoIvedfromthesludge－amendedsoilappearstobesimilartothatevoIvedfrom  

Chemicall）▼fertilizedsoil，1andapplicationofsewagesludgewouldnotbecriticalfor  

environmentalprotection withregardto N20．  

1．国立公害研究所 水質土壁環境部 〒305茨城県筑波郡谷田部町小野川16番2   
Water and Soi）Environment Division．the NationalInstitute for EnvironmentalStudies．YaLabe－   

machi．Tsukuba．rbaraki3帆Japan．  
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Keyw‘）rdsニSe、17ages】udge，Landapp】】Ca［ion，Soi】，N20，Nitmusoxjde，F】ux，Emis  

Sion．Environrnentalprotection   

1 はじめに   

下水汚泥の施用によって土壌に持ち込まれた有機態窒素ほ，通常アンモニ7態窒素に分解され  

た後，亜硝酸，硝酸へと酸化される。無機態窒素の一部は微生物に取り込まれて再有機化するが，  

他ほ地下への浸透．植物による吸収，及び大気へ揮散することによって系外へ出る（図1）。この  

ような窒素の流れのうち，ガスとして揮敬する部分については研究が遅れている。土壌から発生  

する窒素成分にはN2，N20，NH言，NO，NO2，アミン類などが知られている1）。Ngを徐くこれ  

らのガスは，多量に発生した場合，何らかの環境問題を引き起こす。また，これらのガスの発生  

量ほ，下水汚泥等の窒素源を土壌に投入した場合，増加する。  

－－－－－－－一一－－－－－－－－－－－一一一一一一l－一一」  
】ノeaCTling  

J  

Underground WateT  

図1汚泥の土壌施用によって持ち込まれた窒素のゆくえ  

Fig．1Fateofsludge－bornenitrogeninsoiI   

本特別研究でほ，汚泥施用土壌中のCO2，02，N2濃度2】3〉，汚泥施用土壌から発生する（もしく  

ほ施用土壌が吸収する）NH，，CO2，N20，024‾6）について調べてきた。しかし，各種のガスのう  

ち，特にN20については，1）環境問題としての重要性，2）発生源としての土嚢の重要性，3）  

情報量の少なさの点から，改めて検討する必要があると思う。   

本報告でほ，汚泥施用土壌から発生するN20について，発生に影響を与える要因・発生量・環  

境問題への寄与・対策等について，既存の文献から得られる情報をも含めて検討する。  
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2 なぜN20か？   

ガス状窒素化合物の環境問題といえば，一般にほNOやNO2（NO∫）の問題としてとらえられて  

いる。しかし，NOズの発生源としては，自動車や産業活動の方が土壌よりほるかに多いと考えら  

れている7）。さらに，汚染が都市域及びその周辺に集中し，局所的な高濃度が特に問題にされてい  

るため，現段階では発生源としての土壁を重視する必要はないだろう（ただし，草地からのNO発  

生量は年換算1kgN／ha．NO2発生量はその2～8％という報賃朝も売る）。   

これに対LてN20ほかなり安定な物質であり．対流圏でははとんど分解されないが，成層圏で  

は光化学反応でNOに酸化され，さらにオノン（0。）と反応してNO2を生成する。地上における発  

生量の増加が成層圏0。を減少ざせ，地上への紫外線到達畳を増加させる（可能性がある）ことに，  

N20の環境問題がある㌔Crutzen9）の予測によれは，N20生成量が20％増加することによって03  

是ほ4％減少する。また「温室効果」への寄与も指摘されている10）。   

N20の全発生量に対する土壌（十施肥）の寄与率ほ未確定だれ HahnとJungell）の tlikely  

Value’によれば，21％であり（ちなみに直接的人間活動による発生への寄与は2％），またMcElroy  

ら12）によれば陸地が主要な発生源である。   

大気中のN20濃度ほ近年増加を続け，1980年にほ300ppb（モル分率）を超えている13）。工業的  

に画定された窒素（肥料）の生産量ほ戦後加速度的に増加しており，今後も増加がみこまれること14）  

から，これが現在及び将来のN20濃度の増加とそれに伴う0。層の破壊につながるとの観点で研究  

がなされているHト16）（ただしWeiss13）は否定的）。   

一方，資源の有効利用の観点から，下水汚泥の土壌環元率も高まっており（昭和55年現在，国  

内の産生還238万m3の15％17）），Nとしての総施用畳も化肥料の場合より一般に多いことから，  

下水汚泥施用土壌からのN20発生も把握しておく必要がある。しかしながら，私たちのデータを  

除いて研究例は非常に少ない。表1ほ文献検索の1例であるが，土質から発生するN20［Ke）′  

words：SOil十，Sludge＋．N20，nitrousoxide，flux＋，emi（ssion），eVOl（ution），VOlatil（ization）］に  

関する研究は2件18・19）しかない。NH。，CO2と比べて極端に情報が少ないことがわかる。   

NH3に関しても酸性雨との関連等で環境問題ほあるが，情報量が多く，総説（Beauchamp20））や  

プロジェクト研究の成果21）が出ていることから，今回はとりあげない。  

表 1土壌から発生するガスに関する論文数  

Tablel NumberofpapersconcernlngtOgaSfluxfromsoil  

N20  NH3  CO2  

General  l15  296  519   

Sewagesludge  2  15  12  

（1972～19朗：CAB－Abstracts）  
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3 N20発生の機構   

成書20・22）に詳述されており，陽23）も既存の情報を整理して示しているので簡単に触れる。   

N20は脱窒（還元的）や硝化（懲化的）のような生物的過程と化学的脱窒とによって土壌から発生  

する。脱窒でほN20よりもN2の方が主成分であり．硝化過程でほほとんどN20のみがガスとし  

て発生する。これに対して化学的脱窒でほN2，N20のほかにNOやNO2も発生するといわれて  

いる。硝化過程におけるN20の発生は，YoshidaとAlexander24）が硝化菌の培養系で発見した。  

しかし，畑土壌からの発生がこの過程でも起こっていることが証明されたのほつい最近Z5、Zもlであ  

る。そのため詳細なメカニズムにはいまだ不明の点が多い。   

汚泥施用土壌からのN20発生を考える場合には，このような機構に加えて，N20の直接的前駆  

体（NO2▼か，その代謝上の周辺にある化合物）が汚泥から常に供給されることを念頭におく必要が  

ある。   

4 N20発生に影響を与える要因   

汚泥施用土壌からのN20発生は，その機構の複雑さもあり，さまぎまな要因によって支配され  

る。しかし，前述のように情報が限られており，また化学肥料施用土壌でも発生機構ほ汚泥の場  

合と本質的に違わないと考えられるため．化学肥料（試薬を含む）施用の場面で得られたデータを  

多く参照する。汚泥施用によって得られたデータはその旨，明記する。   

4．1温 度   

気温（地温）が高いと発生量は急激に増加する。これほ硝化過程（BremnerとBlackmer22））（図2〕  

にも脱窒過程にも当てほまる。脱窒の至適温度は60～670Cと非常に高いが，7hCでも進行する  

（Filler）r20り。低温でほN2よりもN20の方が脱窒産物としてほ多い27）。   

野外におけるN20の発生速度ほ日間変動〔昼高く，夜低い）を示し，地温変化が主因とみなされ  

ている28）。しかし，早朝に高いデータ29）もある。N20フラックスの日周変動は汚泥施用土壁でも  

認められている5）。   

4．2 光   

紫外線除去フイルムの設置によってN20発生は促進されるデータがあが0）が，光の影響につい  

てほほとんど調べられていない。   

4．3 風  

N20をほじめ，CO2や02などの比較的反応性に乏しいガスのガス交換定数は・風速の2乗には  

は比例する20〉。  
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図 2 N20発生量の温度依存性  

Fig．2 EffectofsoiltemperatureonN20emissionfromammoniumtreatedsoilunder  

weltraerated condition  

Amrnoniumsulfatewasaddedatarateof200JLg／gsoil．（l）atafroTTL Bremnerand  

Blackmer22り   

4．4 土壌p11   

脱窒活性は弱7ルカリ性で高く，酸性側で低下することがあるが これは有機物の溶解性と関  

連するとみなされている（Fillery20））。また，pHほ全脱窒量には影響しないが，酸性になるほどN2  

0の発生量が増える（Fillery20））（図3A）。硝化過程におけるN20の発生ほ弱アルカリ性で多い31）  
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図 3 嫌気条件におけるN20とN2の発生量（A）と好気条件下で発生するN20  

量（B）に対する土壌pHの影響  
Fig・3 EffectofsoilpHon（A）N20andN2prOductionundcranaerobiccondition，  
and（B）N20productionunderwell－aeratedcor）dition  
（A）＝DatafromFillery20｝（NO＞＝115～125LLg／gsoil；determinedatda〉▼16）  

（月）ニDa亡afrom九1inamfaIldFukushj31）（NHrN石．3mg／g，12da）7S）  
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（図3B）。汚泥の場合にほ，pHの影響を調べた例はない。しかし．後述するように．石灰汚泥  

（p王110）を施用すると，他の汚泥施用の場合に比べてN20発生量ほ非常に多い彗   

4．5 土壌水分と降雨   

N20ほ好気的（硝化）・嫌気的（脱窒）のいずれの場合にも生成するため，広い水分域で発生する。  

土掛こ窒素源としてNO。－を添加した場合には，最大容水量（水飽和）にならないとN20ほほとん  

ど発生しないが，Ⅳ汁＋を添加した場合にはかなり乾燥状態でも発生し．かつ湿るほど量が多くな  

る（BremnerとBlackmer22り26〉。睨窒が起こる条件下でほ，土壌水分が高いほどN20／N2比ほ小  

さくなる32）。   

野外でほ，降雨やかん水に伴ってN20発生量が増加する例が多いユ3・34）。汚泥を施用した畑土壌  

でも．N20発生量ほ降雨後に増加する5・18）が，増加率は硝安施用の場合よりほるかに大きぐ8），ま  

たかん水翌日の発生のほかに，乾燥過程でもうl度発生ピークがみられる5）（図4）。第2のピーク  

は汚泥施用後の週の経過に伴って早まるので，土壌微生物の活性に関連していることを示唆する。  

なお，寒冷地に汚泥を施用した場合，凍結土壌の融解の際，NzO発生が増大する19〉。  
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図 4 かん水に伴う土壌水分とN20発生速度の変化（石灰汚泥連用畑土壌5り  
Fig．4 Changesin（A）soilwatersuctionand（B）N20fluxfrornstudgeamendedsoilI  
asTelatedtoirTigation  

Datafrom Kuboie［al．5〉．  

これには水分以外の要因（温度，有機物の分解等）も影響しているだろうD土壌水分がN20発生  

に与える影響は土壌中の02濃風水溶性有機炭素量・無機態窒素の質と鼠微生物活性（数）な  

ど，多数の要因がからんでいることほ言うまでもないロ  
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4．6 湛 水   

水田など，湛水条件下でN20の発生を測定した例は非常に少ない6，35‾抑 。そのいずれ（汚泥施用  

水田6〉を含む）においてもN20発生量ほ非常に低く（高くとも1．5gN／ha／d35）），しばしば水面が大  

気からN20を吸収する6t36t37）（図5）。しかし，消化汚泥を施用した場合には－▲時期多量に発生する  

ことがある㌔  
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図 5 汚泥施用水田のガス吸収  

Fig．5 ChangesinN20andCO2fluxundersubmergedcondition  

Data from Kuboiand Hiroki6），Linled sewage s】udge was applied7days before  

flooding．   

4．7 有機物・無機態窒素   

右横炭素量は脱窒量38）のみならず，畑状態におけるN20発生量（BremnerとBlackmer22））と非  

常に高い相関（γ＞0．95）をもつ。汚泥施用土壌でも，N20とCO2の発生速度の変化はかなりよく対  

応しており5・6〉，N20発生は有機物の分解と関連が深いことを示している。また各種マニュ7－（牛  

ふん等）や植物残さを士掛こ施用した場合，N20の発生量はC／N比が低いほど多く，有機物の種  

類には依存しない（BremnerとBlackmer22り。畑状態ではN20発生量ほ土壌中の還元態窒素  

（NH∴ 尿素）量が多いはど多く，NO3濃度にほ依存しない39）。脱窒はある程度NO3が土壌中に  

ないと進行しないが，高濃度（500ppm以上）では低下し，その場合の脱窒産物はN20が非常に多  

い40）（図6）。汚泥施用（畑）土壌におけるN20の発生速度は，表土中のNH√NとNO2LN含量と  

有意な相関がみられている5）。  
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園 6 脱窒産物の硝酸濃度による変化  
Fig．6 EffectofTlitrateconcentrationoncompositionofdenitrifiedproductsunder  

anaerobic condition  

Data from Blackmer and Bremner4Dl．  

4，8 土層の深さ   

野外やライシノー∵ダーの土壌では，土層の厚みがある点で室内実験と異なっている。土壊表面  

から揮散するN20が土層のどこから発生しているか正確に知ることは困難である。一般に土壁中  

のN20濃度ほ下層ほど高く5t41），土壌下層でもN20が発生していることな示している。しかし，  

汚泥施用土壌5〉でも化学肥料施用土壌細でも，地表からのN20発生速度は表層土壌中のN20濃  

度と相関が高〈，下層における濃度ほそれほど変化しない。NzO発生ほ施用や施肥にすぐ応答す  

るので，農耕地におけるN20の主発生源は表層土壌だろう。しかし，GoodroadとKeeney41）ほ  

豪雨後に発生源が下層に移ると考えている。   

5 汚泥施用がN20発生に与える影響   

4項で述べた各種の要因は相互に関連しあっており，また下水汚泥ほその成分，性状とも複雑で  

あるので，汚泥の徳頬や施用畳がN20発生に与える影響を一般化するのは困難である。類推をま  

じえ，少ないデータからまとめると，次のことがいえる。  

5．1汚泥種  

汚泥種の違いがN20発生に与える影響は．主に易分解性有機物の量，C／N比pH等の相違に  
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よると思われる。3種類の汚泥を沖積土壌に施用（163kgN／ha）した実験6）では．全窒素量が少  

なくC／N比が高い石灰汚泥区からのN20発生量が非常に多い。石灰汚泥のpHほ12もあるので，  

この場合，pHが大きく影響している。また消化汚泥区からの発生量は低かったが．この汚泥には  

易分解性有機物が生汚泥より少ないためであろう。   

5．2 施用方法   

汚泥の施用法の違いがN20の発生に与える影響は明らかにされていない。しかしNH3発生の場  

合21）から類推すれば，汚泥を横倍したり，液状汚泥を散布した場合には，土廣にすき込んだ場合  

より発生量が高まる可能性がある。   

室内実験42）によれは，汚泥施用土歩からのN20発生は嫌気状態で促進さ九る。また我々の実験  

でも汚泥の施用によるNzOの発生は多湿状態6〉の方が完全な畑状態5〉よりはるかに多いので，施  

用方法の影響について今検討する必要がある。   

5．3 施用後の発生パターン  

・】・・・＝般にN20発生ほ窒素源を施用することによって促進され，次第に減衰する。最大発生速度は  

施用後】日～2週間の間に記録されることが多い5即9・43，44）（囲7）が，前項で述べたとおり．気温や  

降雨等の要田で変動する。  
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図 7 汚泥施用後のN20発生速度の変化（火山灰畑土坂）  
Fig・7 ChangesinN20fluxfromavoIcanic－aShsoilaftertheapplicationoflimed  
SeWageStudge5）  

Guenziら45）ほ，牛ふん施用直後の脱窒産物にはN2よりN20の方が多いことを15Nトレーサv  

を用いて示している。Keemeyら27）も同様の結果を得ている。   

汚泥施用土壌からのN20発生の特徴は，発生が長掛こわたって持続することである。火山灰畑  

土掛こ施用した場合，施用後半年たっても1～3gN／ha／dの発生速度を保っている㌔  
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5．4 施用量▲連用回数   

Mosierら18）は，嫌気硝化汚泥をほ場に施用し，2匝柑連用時にN20の発生を調べている。16．7  

t／ha（287kgN／ha）区からの発生量（平均7gN／ha／d）に比べ、その5倍量施用区からの発生量は4  

倍弱であった。Goodroadら19）も下水汚泥を2年連用し（22t／ha＝440kgN／ha）し，両年にわたっ  

てN20発生を調べている。日平均発生量ほ初年度1．6，2年目7．8gN／haであり，連用により発  

生量が増加している。しかし，他の処理区でも初年度の発生量は2年目のそれと比べてかなり低  

いので，ほっきりしたことはいえない。一方，石灰汚泥を火山灰畑土壌に連用（50t／ha＝1鮎OkgN／  

ha）した土壌について，5，7，8回目の連用時にN20発生を調べた結果5）をみると，5回目の発生  

量が7，8回目のそれよりはるかに高くなっている。この実験でほ，CO2発生量は連用に伴って減  

少し，各種微生物数も減少している46）ので，Nヱ0発生量も連用によって低下している可能性があ  

る。   

6 汚泥施用土壌からのN20発生量   

汚泥施用によるNヱ0発生の環境影響を論ずるためにほ，施用彼の一定期間内に発生したN20の  

総量を，化学肥料やふん尿などを施用した場合と比較する必要がある。土壌からのN20発生ほさ  

まざまな要因によって変化する（4項）ので，同一条件下で汚泥を含む各種の窒素源を施用した実  

験でないと比較ほ困難である。しかし，そのような完備した実験はない。   

表2には，いくつかの文献値をまとめてある。表中で発生量単位はg／haに統一してあるが，原  

報では必ずしも同じでほないことを断わっておく。測定期間や窒素としての施用量がまちまちで  

あり，直鞍上ヒ較することほ困難だが，糞尿や植物残さは汚泥よりもNzO発生量が多いことがうか  

がえる。水田土掛こ汚泥を施用した場合（湛水前）の値が高いのは，発生量の特に高い施用直後の  

値であることを考慮する必要がある（かなり多量に発生していることほ確かだが）。このデータを  

除けは，施用窒素1kg・h・d当たりのN20発生量は化学肥料の方が汚泥より高い。しかし，汚泥  

に含まれる窒素のすべてが有効なわけではないので，汚泥と化学肥料の施用によるN20発生量の  

違いは，むしろ施用是を考慮しない方が現実的である。この観点から施用後1か月間のN20発生  

量を見積もると．化学肥料では40～1400gN／ha，下水汚泥では150～2000gN／ha程度になる。こ  

の値ほ施用後の時間経過に伴う発生の減衰を考慮しているが，信頼性が高いと心、えない。しか  

し，化学肥料と汚泥とで発生量に極端な違いがあるとは思えない。   

7 環境上の問題点と対策   

窒素源の土壌施用によるN20の発生が大気環境の悪化に大きく寄化しているか否か・現時点で  

ほ諸説があり，結論されていない○環境問題を論ずるには・まずデータを蓄積しなければならな  

いし，海洋を含めた正確なN20収支がとられなければならない。しかし・問題が指摘されている  

以上 N20発生を減らす努力ほすべきと考える。  
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表  2 各種窒素源の施用土壁におけるN20の発生量  

Table2 Amount of N20emitted from soilto which various nitrogen sources had  

beenapplied  
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廃棄物としての下水汚泥ほ，必然的に環境中へ放出され，消化処理・埋立・焼却・土壁還元の  

いずれの場合でもN20を放出しうる。エ美的に固定された窒素を利用する化学肥料とほ．この点  

で根本的に違う。そ九ゆえ，土壌への施用量を減らすことは本質的な解決にはならず，むしろ施  

用後の発生をいかに少なくするかを考えるべきであろう。   

汚泥の施用によって発生するN20を最小限に留めるためには，1〕植被を行い′土壌中の窒素  

を有効に吸収させる，2）土壁pHほ中性から弱酸性に保つ，3）土壁表面に散布しない．4）水田  

の浄化機能を積極的に利用する，5）硝化抑制剤の使用等により，急激なN20発生を抑える，な  

どの対策が考えられよう。ただし，これらはN20に限っての話であり，4）や5）などは別の面から  

検討する必要があろう。また．汚泥の土壌処理に当たり，硝酸の流亡を限ぐた捌こ脱窒を促す場  

合には，土壌下層で脱窒させること，及び硝酸濃度を低く抑えることかこよりN20／N2比を低下さ  

せることなどが有効だろう。   

繰り返し，さらに多くの研究が必要であることを強調する。  
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畑地における水分と物質の移動特性に関する研究  

（Ⅰ）観測結果と検討   
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（Ⅰ）Observed Resultandlts Discussion  

村岡浩爾1・平田健正1・岩田 敏1   

KohjiMURAOKA】，Tatemasa HEZ（ATAland Sa［oshf TWATAl  

要 旨   
畑地施用さ才tた肥料成分の地下浸透と環範影響評価を目標に，長野県諏訪郡原村にある  

モデル畑地で1982年3月から1983年4月にかけて地下水の水位と水質を観測した。本報  

告は試験地の概要と観測結果をまとめたものであり．得られた結果は以下のとおりである。  

l．観測外堀削時に得られた地質柱状図と現場透水試験から，地‾F水流動同厚を推定し  

た。これによると．試験地上流端で12nl，下流端で5mとなり，その間漸減していると考  

えられる。   

2．肥料成分の地下浸透の影響は．浅層地下水に含まれるNO3N濃度の変化に見ること  

ができる。すなわち，畑地に入るとNOユーN濃度ほ急激に増加し，最大92mg几 年間変動  

幅も3nmg／／と大きい。   

3．水質の鉛直分布について，深さとともに濃度減少するのほInorgN，Cl，SO．，Ca，  

入4gであり，増加するのほl〕0。－1〉とSiO2である。NaとKにほ日詰った変化は認められな  

い。特にInorgNは難透水軋1二面付近で急激に減少し、この結果からも試験地内浅膚地下  

水の流動層厚が確認できる。  

Abstril（・t  

Gr（〉undll▼aterqua】jtl▼andgroundwaterlevcIwereexamined ataboutthirtyshal－  

lowwellsinexperimentalt】plandfieldthroughApril1982toMarch1983．Experjmen  

talbasinlocatedinHarapTr）ura．NaganoPrefectureis926、5mlongandl14．2mwide，  

andhasan areaoflO．6ha．Thispaperdescribesoutlineofthee）こPerimentalbasin  

aIld observed resu圧s．  

Based on verticalprofile and permeability testingLin the field．aquifer depthis  

cstimaLedtc．be12m attheupperend and5rn at thelowerendinthee〉こPerimental  

basin，and seems to decrease gradually along the streamwise direction・Vertical  

PrOfile of NO3－N concentrationin aquiferis approxlmate【y unH■orm．whi7e NO，N  

1．国立公害研究所 水質土壌環境部 〒305茨城県筑波郡谷m部町小野川16番2   
1l「aler and So‖En＼7ho】1mentl）i＼ristoT】，the Na［fonallnsい【山e r（汀Enl′行〃nmeJlは】SIudie5．l’aほbe   

machi．Tsukuba，1baTLaki305．Japan．  
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COnCentration diminishes rapidly near the uppersurface of aqujc】ude．Thjs TLeSu7t  

Shows tllat grOundwaterin the experimentalbasin flows with the uniform concen  

tration of NO。Nin thevertica】djrection．   

NO，N concentrationinshallow groundwateris5．5mg／lin the upper regicn  

about2kmawayfromtheexperimentalbasin．However，itstartstoiIICreaSeinlhe  

field．andthemaximumvalueintheexperimentalfie】disupto92mg／lasⅢustrated  

inFig・5・WecanseetheaffectionoffertilizerappllCatiorlOngrOUndwaterenviron－  

meIltinthisNO3－N behavior．  

1（eywords：Upland field，Fertilizer，tnfiltration．Groundwater，Groundwater pollu－  

tion，Nitrogen   

1研究目的と意義   

下水汚泥にほ肥料成分と有機物が含まれ，その利用法として農地施用が考えられている。農地  

には現状でも多量の肥料が供給されており，その一個ちが流出してもかなりの量となり，陸水水質  

に及ぼす影響ほ大きい。水田についてほ過度の肥料に由来する汚濁型水田がある一方，浄化型水  

田のあることも報告されている1）。これに対し，畑地では土壌の透水性が良く，多量の施肥に原因  

する硝酸態窒素の汚濁負荷源となりやすいことが指摘されている2）。   

従来，農地からの肥料成分の流出について，ライシメ′クーを用いた鉛直浸透系の実験はしは  

しほ行われているが，多くは肥料の有効利用や生産力の維持・増進に主眼が置かれている。そし  

て施用された肥料の農地からの流出とその環境影響を水収支・物質収支の両面から検討された研  

究例ほ少ない3）。中でも畑地では，降雨やかんがい水ほいったん地中に浸透し，地下水として排水  

されるため集水域が判然とせず，その評価を難しくしている4）。そこで，畑地施用された肥料の地  

下浸透と環境影響評価を目標に，高原野菜の代表的産地でもある長野県諏訪郡原村にある畑地を  

対象として．栄養塩及び陽イオン物質を中心に1982年4月から1983年3月まで現地調査を行っ  

た。さらに観測資料を基に地下水流動系をモデル化し，畑地内の水収支と物質収支を計算した。  

本報告でほモデル畑地の概要と観測結果について述べ，水収支と物質収支については第2報5りこ譲  

る。   

2 モデル畑地の水文・地質特性   

2，1モデル畑地の概要   

調査対象地は南八ヶ岳山麓のほぼ中央部，茅野市祷から南東約7．5kmに位置し，標高はおよそ  

1000mから1050mの範囲にある。畑地面積は10，6ha（長さ926．9m，平均幅114、2m）で長方形  

に近く，傾斜角は2，8度である。モデル畑地の概略を図1に示す。   

この畑地内にかつてかんがい用水に使われた約20本（探さ3～6m）の既存の井戸群があり，国中  

畑地中心線に沿った10本の井戸を●印で示している。畑地にはセルリー，レタス，ホウレン草な  

－94一   
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■  
i乙三ち⊃」  

図1試験地の概要と観測井群  
Fig・10utlineofexperimentaIbasinandwellsites  

どの高原野菜と花き煩が多く栽培されているが，現屯 かん水はすべて八ヶ岳山麓に掘削された  

深井戸から供給されている。既存井は使用されていないが，水の交換が良いので浅層地下水の水  

質調査には好適である。   

これらの井戸群に加え，畑地の水理地質や地下水水質の鉛直構造を調べる目的で，当研究所で  

新たに7本の観測井（図中◎印）を建設した。すなわち，モデル畑地上流端に深さ8mと2．5m（N。，  

卜1とト2），下流端に5mと2m（No．21と2－2）及び畑地長手方向に沿った30m，20m，10m  

（B1，2，3）の観測井である。なお本観測井でほ所定の位置にストレーナを設け，このストレーナ  

の上面と下面をベントナイトとガラスビーズの混合物で綿軌こシーリングを行い，正確に所定位  

置の地下水が採取できるよう工夫されている。これらの井戸群で地下水の水位と水質調査を行っ  

／」0   

2．2 水文気象   

表1は諏訪測候所で観測された月平均気温と月降水量を1979年から1982年までの4年間にわ  

たって平均した結果である6）。年降水量ほ1447mmであり，全国平均値に比べ200mm程度少な  

い。調査期間（1982年4月から1983年3月）中の総雨量ほ1532mmであり，多雨であった。また  

例年調査地では12月中旬から3月下旬までは降雪に覆われている。  

蓑 1月平均気温と月雨量（諏訪測候所6），1979年から1982年）  
TablelMeantemperatureandtotaIrainfallinmonth（Suwa6｝，19791982）  

Month   JanlFeb・Mar・Apr・Ma）▼Jun．Jul．Aug．Sep．Oct．Nov．Dec．  Meanvalue   

Rajnra】1（mm）  35．8 41 83．5126．5107．0】43．5 274．4 201．9194．4 98．21Zl．319．8  1447  
（mm／）▼）  

Tempcrature（’C）  －2．0 －1．3 3．1 8．7 14．6 19．0 21．4 22．3 18．112．2  6．9 1．3   10．4  
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2．3 観測井ポーリングと地質   

調査地に分布する地質は既存の地質因や現地跨査から見て，南八ヶ岳火山群の安山岩，泥流堆  

積物と火山砕屑岩頬の2次堆積物及び砂礫層から構成されていると考えられる。これらの地質構  

造をより詳細に調べるため，観測井掘削時に得られたポーリソグ資料と表層付近の地質状況を補  

足するため実施した20点のハソドオーガポーリソグ資料から，試験地の地質綻（断面AA′），横  

（断面B－B■〕断面図を措くと図2となる。先述したように，山麓斜面を構成する地層は八ヶ岳噴  

出物の安山岩質凝択角礫岩（Tb）を基岩とし．その上部を礫層（抑，gr2）や火山灰賓粘土層  

（tf2）・砂質火山灰層（tf．）が覆っている。また表層付近は厚さ0．5～1．Omの風成ロrムとなって  

おり，この土壁は表層多腐植質黒ポク土に分類される。  

（b）Lateralprofi］e  

in B－B’section  〔a）LongitudinalprofileinA－A’section  

囲 2 試験地の地質縦・横断図  
Fig・2 GeologlCalprofileinlongitudinalandlateraldirectioninexperimentalbasin   

基岩ほ試験地最上流端のBrB′断面で地表面下11．7m，C－Crで9，7m，D－D’断面で6．4mに  

れる。この地質特性から見る限り，基岩は難透水層を構成し，浅層地下水ほ主にこの基岩上の帯  

水層を流動していると考えられる。断面B－B「の地質横断図ほ地形図と地質精査から推定された結  

果であるが，地質ははは平行に分布しており，地下水は比較的単純なパターソで畑地長手方向に  

沿って流動していると予想される。   

2．4 現場透水試領   

地下水流動は一般にダルソー則7）で記述されるが，この時透水係数ほ計算結果を左右する最も重  

要な／マラノータとなる。重要なパラメータであると同時に，同じ地質構造であっても1オ【ダ程  

度の変動ほ常に見られる不確定な値でもある0本研究では地下水流動をより精度良く見積もるた  

め，現場透水試験を行い，透水係数を求めた。   

透水試験は注入法によった。すなわち，観測井孔内に注水し，注水後の地下水位の経時変化を  
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記録する。各計測時の水位と初期水位との差の対数を取り，その時間変化量から透水係数を求め  

た。結果ほ図3に整理されている。  

図 3 透水係数と推定地下水層  

Fig・3 Permeabilityandestimationofpermeablelayer   

まず基岩より上方にある透水係数k（cm／s）を見ると，試験地上流端（No．11と卜2）では  

7▲04×104〈）22・7×10‾4．‾F流端（No▲21と2－2）でほ38．0×10‾4～114×10‾4の範囲にある。こ  

れに対し，基岩中に位置するB120mと30m深，及びB－310m深でほkほ1．3×104～0．31×  

10‾4となり，基岩上方の値に比べ1～2オーダ小さい。これらの結果から，基岩上面を難透水層上  

面と見なし，同園に推定難透水薗が措かれている。この根拠は後述するInorgNの鉛直分布特性  

からも裏付けられる。   

同図から，浅層地下水の層厚は試験地上流端で12m，下流端で5mとなり，その間漸減してい  

ると見られる。一方地下水層内の透水係数ほ流程方向に増加していると予想される。   

3 地下水の水位変動   

畑地内浅層地下水の水位と水質調査ほ月1度の頻度で行い．これらの定期調査資料ほ全て長野  

県農業総合試験場の観測結果8）を用いている。図4ほ調査期間中の日雨量とモデル畑地中火部に  

沿った地下水位の変動を描いている。降雨資料ほ長野県農業総合試験場原村試験地の観測値であ  

る。同園より，畑地中央部のNo．10と下流端No．17の資料に水位変化ほほとんど認められない。  

この内No，17の場合ほ，囲3にあるとおりこの付近の透水係数は大きく，地下水も速く流れるた  

め水位変化が小さくなったと考えられる。一方No．10については，周囲の井戸で変動が観測され  
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図 4 日雨量と地下水位変動（長野県資料8））  

Fig・4 RelationshipbetweendailyrainfallandvarjationofgrouI－dwaterlevel  

fromNagano Pre．8）  

ているため，何か異物が投げ込まれ，目詰まりによって正常に水位が応答しなくなった結果と思  

われる。そこでNo．10周辺の4本の井戸（No．臥9，11，12）の平均値をNo・10の水位変動と  

見なし，図中に点線で描いている。概して，地下水位は降雨に対してある時間遅れを持ちながら・  

ほは同一位相で変動していることが分かる。また年間最大変動幅はNo・9で1・63m，最小はNo・  

17て0．13mであった。   

4 水質特性   

4．1水質分析   

月1回の定期調査では，NH4N，NO3rN，TrN，PO4l〕・T－P・Cl，Ca・Mg▼Na・K▼  

pH，電気伝導鼠CODの13項目を分析対象としたD定期調査に加え▼当研究所でも独自に1982  

年3月，11凡1983年5月，7月・－＝］の計5同地下水位と水質調査を行っている0このときの  
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水質分析ほNHAN，NO2－N，NO，－N，PO．－P，Cl，SiO2，SO4，Ca，Mg．Na，Kの11項  

目である。   

4．2 水平方向の水質分布   

畑地に供給された肥料によって，どの程度地下水の水質が変化するか．NOユN濃度について調  

べて見よう。図5ほモデル畑地の更に上流側も含め，1年間のNO。N濃度の最大値と最小値をプ  

ロットしている。当研究所で観測された5回の結果もほほこれらの変動内におさまっている。回  

申，畑地外No．1のNO，N濃度が最も低く，最大7mg／l，年間変動も3mg／lと小さい。一方，  

畑地に入るとNO3－N濃度は急激に高まり，モデル畑地内の最大濃度はNo．10の92mg／／となっ  

ており，年間変動も最大30mg／／と大きい。  

1
。
。
。
。
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園 5 NO。N濃度の空間的変化（長野県資料8J，1982年4月から1983年3月）  

Fig．5 Spatiat variatjon of NO，－N concentratjon frorn NagaIlO Pre8）．April1982  

－March1983   

次に，試験地内6地点のNO。一N濃度の季節変化を図6に示す。図中，1982年11月に当研究所  

で行った深叢寺井戸水（試験地から東方0，6km）と原村水道水（同1．5km）の値も比較のため  

載せている。同図から試験地上流端に位置するNo．3の濃度が最も低い。しかし，季節によって  

流程方向に必ずしも濃度が高まるとは限らない。地下水流動系で物質拡散があり．地下水流量の  

変化で濃度が変わることもあるからである。   

NO，LNも含めて，NH．－N，PO．PとCl濃度の試験地内流程方向変化を図7（a）に．金属元素  

を図7（b）に示す。いずれも各地点の年平均値をプロットしている。同園から．NO3－NとCl濃度  

は流程方向に増加しているようである。NH。Nにはほとんど変化はなく，PO。－Pは濃度自体は  

低いが，変動幅ほ大きく明確な傾向ほ認め難い。また金属元素について言えば，Ca，Mg，Naは  

流程方向に増加傾向があり，Kには明確な傾向ほ見られない。  
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囲 6 試験地内のNO。N濃度の季節変化（長野県資料S））  

Fig．6 SeasonalvariationofNO3－Nconcentrationinexperimentalbasin  

from Nagano Pre．8）   

ここで試験地内全測点の年平均値ほNH√N濃度で0．011mg／J，NO3－N濃度で71．7mg／lで  

ある。また当研究所観測値からNO2N濃度ほ0．007mg／lであることから．lnorgNの大部分は  

NO。Nで占められることになる。   

4，3 鉛直方向の水質分布   

図8ほ地下水水質の鉛直方向変化を示している。試料は当研究所の建設した7本の観測井から  

採取し，1982年3月から1983年11月にかけて実施した5回の観測値の平均値である。同園から，  

探さ方向に濃度減少が見られるものに1norgN，Cl，SO。，Ca．Mgがある。掛こ，InorgNほ  

難透水層上面付近で急激に減少している。これは艶透水層より上方と下方における地下水流動の  

遠いを反映したものと考えられInorg－Nり鉛直分布特性からも図3にある浅層地下水の流動層  

厚が確認できる。これに対し、深さ方向に増加するものほ．Ⅰ）0。PとSiO2であり，NaとKには  

目立った変化ほ認められない。   

これらの観測と並行して，浅層地下水内の鉛直方向水質変化も1983年11月に既存の井戸で調  

べた。対象井戸ほNo．3とNo．17（いずれも水深3m程度）であり．上，中，下層から試水を採  

取した。結果はNO。－Nについて言えは前者で64．1，6l．6，62．Omg几 後者で70．0，62．3，74．6  

mg／Jであり，他の水質も含めて著しい差異のないことを確認している。   

4．4 観測結果の考察   

畑地施用された肥料成分の地下浸透の影響は，畑地内浅層地下水に含まれるNO3－N濃度の変化  

に顕著に現れている。すなわち．畑地に入るとNOヨーN濃度は急激に増加し．最大92mg／Jにも  

なる。また試験地内でNO。N濃度の季節変化や流程方向変化も得られているが，これらの濃度値  
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図 7 水質の流程方向変化（長野県資粁），1982年4月から1983年3月）  
Fig・7 Stream、VisevariationofgroundwaterqualityfromNagaI－OPre8）・．April1982  

March1983  

ー101－   



村岡浩爾・平田健正・岩田 敏  

（mtI／り  

0 20 40 60 801（  

小嶋州  
9 早 叩 や 叩 25cl  

？叫 甲∽甲鱒p仇ヤ  王㍗s仇． 9 亭1．01声神25  

▲
P
 
 

血
叩
q
 
 

●
 
 

図 8 水質の鉛直分布 ．  

Fig．8 Verticalprofi7eofgroundwaterquality  

から直ちに肥料成分の地■F浸透や環境影響を評価することはできない。あくまでも水収支と物質  

収支に基づき，肥料成分の地下浸透量や流出量を明らかにする必要がある。これについてほ第2報  

で述べる。   

一方，NOユN濃度の鉛直分布を見ると，難透水層の上方と下方で値が大きく異なっている。こ  

れは試験地内浅層地下水ほ主に難透水層上方の帯水層を流動している証拠である。また既存井内  

にほNOユN濃度の鉛直分布に大差なく，したがって流程方向のある断面内でほ鉛直方向にはぼ一  

様濃度で流動していると考えられる。   
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畑地における水分と物質の移動特性に関する研究  

（Il）水収支・物質収支の数値シミュレーション   

StudyonCharacterizationofWaterandMassMovementittField  

（ⅠⅠ）NumericalSimulation ofWaterandMassBudget  

平田健正l・村岡浩爾1・岩田 敏1   

TatemasalIIRATAl，KohjiMURAOKAlandSatoshiIWATAl  

要 旨   
畑地施用された肥料成分の地下浸透量を現地資料から検討した研究例は少ない。ライシ  

メターを用いた鉛直浸透系での実験はあっても，現地で水分と物質の鉛直挙動を逐次追  

跡することほ極めて困難である。そして現地で得られる最も確かな資料は地下水位と水質  

であり，これらの観測値が反映されるよう地下水流動系をモデル化した。このモデルを長  

野県諏訪郡原村にあるモデル畑地に適用し，水収支と物質収支を求めた。対象期間は1982  

年4月から1983年3月までの1年間であり、封・算は旬単位で行った。   

本モデルでは鉛直浸透系における水分と物質の挙動をブラックボックスとしており，地  

表面に到達した降雨やかんがい水な海抜扱うことなく鉛直浸透義を評価できる点に特徴が  
ある。その結果，いくつかのMode】のうち，ある幅を持つものの，Mode14によると年間  

354mmの水分が鉛直浸透することになる。また1）とKの浸透量は少ないものの，N成分  

の浸透晶は279kg／ha／〉▼にもなる。この値は施肥晶のほぼ1／2た相当し，面源負荷の－▲つ  

とLて，今後畑地にも注目する必要のあることを示唆している。  

Abstract  

Affectionoffertilizerapp】icationongroundwaterenvironmen＝sdiscussedonthe  

basisofthenumericalsimu】ationofwaterand massbudget．ln ordertodetermjne  

water aIld mass budget jn the experimentalfield previously describedin T’artl．  

gr（）undwaterflowsystemwasn10deled，andcalculationwascarriedouteヽ▼eTytendays  

throughApri】1982toMarch1983・Verticalbehaviorofwaterandmassinthesoi】  

wastreated astheblack－box．and wecan estimatetheirtotalamountsofinfiltration  

WithoutconsideratioIlOfpreclpitationandimgationwater．  

Seヽ▼era】modelsbasedontheobservedpermeabi】it）・．intheexpcrimeI－talfie】dwere  

providedfornumericalanalysis，andMode14amongthemcanoffermostreasonable  

estimationtowaterbudgetassho＼l†ninTable2．Totalamountof354mmwaterper  

1．国ユヒ公害研究所 水質土壌環嵐部 〒305茨城グ．1筑波郡谷田部町小野川16番2   
Waterand SoilEnvironmentI）ivision．the Natiolla11nstitute for En＼▼ironmentalStudies．Yatabcr   

machi，Tsukuba．1baraki：305．Japan．  
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a yearisestimated from Mode14toinfiltrateinto the groundwater bod〉▼．To say  

abouttotaトPandK．O．16kg／ha／yand9．8kg／ha／ygooutfromthefield；Whichare  

onlyO．1and3．3％ofwholefertilizerloadinginthefieldrespectively．However．total  

am（）untOfNO3－Ninfiltrationisupto279kg／ha／y，Whichisapproximatelyequivalent  

tohalfamountofwholefertilizerloading．Nitrogenoutgoduetofertilizerapplica－  

tiontothefieldisthoughtLobeoneoftheimportantnonpolntSOurCeS・  

Keywords二Upland field，Fertilizer，Numericalsimulation．Groundwater，Ground－  

waterpollution，Waterbudget，Massbudget   

1 はじめに   

畑地にほ多量の肥料が供給されており，その地下浸透の影響は，第1報1〉で述べたようにモデル  

畑地内におけるNO。一N濃度の急激な増加に反映されている。しかし，これらの濃度値をもって直  

ちに畑地活動の影響で地域の地下水環境が悪化したと考えるのは早計である。図1に示すように，  

地下帯水層から下流の土壌層を経て，河道に流出することが一般にあるからである。一方，流出  

してきた蓑流水の濃度値の過少さから，施用された肥料成分の鉛直浸透量を軽視することにも問  

題がある。地下水流動系で物質拡散があり，また地下水流量の増加に伴い，濃度が減少すること  

もあるからである。あくまでも，地域の水収支と物質収支を求め，肥料の鉛直浸透量を評価する  

必要がある。  

衣匝＝充ま  

図1地下帯水層を経る物質移動の模式図  
Fig．1Schematicsofmaterialmovementthroughundergroundaquifer  

ところで，時間の経過に伴い水分と物質は土壌中に浸透し，複雑な変換過程を経て最終的に地  

下水に至る。その結果として，現地で得られる最も確度の高い資料は．地下水位と水質である。  

本研究でほこれらの現地観測資料を尊重し，地下水流動系をモデル化した。本モデルでほ，鉛直  

浸透系での水分と物質の挙動をブラック・ボックスとしているが，地域地下水の流出量と貯留量  

の差分として，トータルな鉛直浸透量を評価することができる。このモデルを長野県諏訪郡原村  

にあるモデル畑地に適用し，畑地施用された肥料成分の地下浸透量を求め，肥料成分の流出によ  

る環境影響評価を行った。  

一106一   



畑地における水分と物質の移動特性に関する研究11   

2 数値モデル  

2．1水収支モデル  

水分と物質の流れ図を区2に示す0この内地下水流動系をモデル化し，間接的に地下浸透量を  

評価する点に本モデルの特徴がある0第1報で述べた地質縦・横断図や地形図から判断して・原  

村試験地ほ地下水理現象について比較的単純な流れ構造を持つと言える0そこで・  

（1）試験地の上流から下流に向う一方向流れとする・  

（2）地下水は帯水層断面内を鉛直方向に一様な流速で流下する・  

が仮定できる1次元流れと見なすことにする0  

0日：R∂jnfdll  

Gト：trrlqatiQn  

G亡1［vapいtran叩うー頼w  

Oら：Surface runOff  

nF：Infjlい8tlon  

Gl：Ⅰ¶⊂仰Ie grOUndl拍tか  

0ク＝Dutgo9rOUれdH己te「  

△0：～t（】r∂匂eln grDu¶加at巳「  

L▲：F（汀tjl一己巨r  

LHこ〔rop yleld  

Ls＝SLJ「fa⊂e runOff  

LF：Inflltrdtj卯  

L，：ln⊂0・ⅥP grOun血dte「  

Lっ；0血go9rOun血さter  

JL＝5torageうn q「Oun血ater  

LD：しOSSload川g  

しR：Ratnfdll  

図 2 水収支と物質収支の構成要素  
Fig．2 Fundamenta－elementsofwaterandmaterialbudget  

地下水流動ほ，一般にダルシー則2）で記述されるが・図3にある座標系を用いると・地‾F水流速  

〟は   

zfンた  

遍続方程式は   

十（〟・〃）＝ヴ  

lt＼  

（2）   
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図 3 地下水流れの座標系  

Fig．3 Coordinatesystemingroundwaterflow  

となる。ここに，々：透水係数，／7：基準面から測定した地下水面までの距離，〃：帯水層厚さ，  

曾：鉛直浸透量，∫，J：位置と時間，である。ある微小区間△∫を考えると，（2）式左辺第1項ほ  

地下水位の時間変化量を，第2項は△ズ問の地下水流量の変化量を意味し，これらの和が鉛直浸透  

量牒と衡り合っていることになる。今，試験地を流れ方向（ズ方向）に〃区間性分割し，”ブ番目  

の区間諸量に添字椚を付すことにする。（2）式を差分化し，1区間△J内で積分すれは，   

裾△∫＝‰－】・仇1・よm－1－んm十】・仇＋1・～爪＋1十（意）れ血  （3〕  

となる。ここに，オ＝d／z／血の水面こう配である。このように，地下水位の時間変化から貯留量（d／z／  

df）椚・△ズを考慮することにより，（3）式から鉛直浸透量恥・△∫を求めることができる。試験地全  

域については（3）式の1～和までの和を取ることにより   

草々m血＝摘・オ1一拍・gn十手（意）明・△ズ  （4）  

となる。上流端からの流入量を0．（＝－ん．〃1才．），下流端からの流出量を醜（＝一ん児島㍍），全貯留  

畳を△Q（＝∑（dん／dJ）爪・△ズ），全鉛直浸透量を¢F（＝∑ヴm・△∫）とすれば  

¢F＝Q－Q．十△0   

となる。  

（5）  

2．2 物質収支モデル  

物質収支については，対象とする物質濃度をC，全浸透負荷量を⊥rとすれは，（4）式から  
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レ＝Cl・州・∫1C柁・摘・才柁十草cm（意）m・△ズ  
（6）  

で与えられる。水収支と同様，上流端からの流入負荷量をん，下流端からの流出負荷量をん，全  

貯留負荷量を△⊥とすれは，（6）式ほ  

ん′－＝⊥2－ん＋△⊥   

となる。  

（7）   

2．3 水理諸量の決定   

尉寸試験地は図4にあるとおり長さ926．9m，平均幅114，2m，面積10．6haである。この試験  

地で水収支と物質収支を計算するため，試験地を流程方向に50m間隔で19分割し，計算ほ句単  

位で行った。  

▲   
ミ言三ら」  

図 4 試験地の概要と観測井群  

Fig．4 0utlineofexperimentalbasinandwellsjtes   

水収支を（4）式から計算するためには，各分割断面と各時間ステップごとに帯水層厚と透水係  

数を与える必要がある。水位は月1回の観測であり，また各断簡ごとに水位資料が得られるとほ  

限らない。そこで，地下水位についてほ次のように標準化した。   

図5ほ試験地中央部に沿った9地点の年間平均水位（1982年4月から1983年3月）と各地点の  

水位の標準偏差♂（∬）を示している。♂〔ズ）については観測井No．13までほほは一定であり，それ  

以降直線的に減少している。また第l報で述べたように，水位ほどの地点でもほは同一位相で変  

動している（第1報国4参照）。そこで．各計測時におけるこれらすべて平均した水位変動∈（りを  

求めると図6となる。∈（りの標準偏差屯と図5にある各地点の標準偏差J（∫）との比β（∬）（＝J  

（ズ）／鴫）を用いて，任意地点，任意時刻の地下水位／7（∫．′）を  

（8）   ゐ（ズ．／）＝／z（ズ）＋β（∫）・∈（′）  
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図 5 平均地下水位と標準偏差の流程方向変化  

Fig．5 StreamwisevariationofmeangroundwaterIevelandjtsstandarddeviation  

図 6 観測水位を平均して得られた標準水位変動  
Fig・6 NormalizedpatternOfgroundwaterleve］variationaveragedthrougha11well  

sites  

のようにモデル化した。また帯水層厚〃（∫，りは  

〟（∫，′）＝斤（芳）β（∫）  
（9）  

で与えられる0方（∬）は各地点の年平均水位・β（ズ）は基準面から難透水層上面までの距離であり，  

いずれも既知である。   

次に，透水係数は地下水流動を支配する最も重要な／くラメ一夕ーであるとともに，不確実な値  

でもある。ここでは現場透水試験の結果（第1報国3）を尊重し，蓑1にあるような組み合わせを  

考えた。表1にほ各モデルの上流端と下流端の値を載せており，その間の透水係数は図7のとお  
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蓑 1数値シミュレ【ショソに用いられた上・下流端の透水係数  

Tablel Permeabilitiesatupperandtowerendusedinnumericalsimulation  

PermeabiIityatupperend  Permeabilityattoweretld  
（cm／s）  （cm／s）   

ModeIl  
end）  end）  

Mode】2   

Mode14  0．7×10J（MinimunlValueatupperend） 3．8×10‾3（MinimumvaIueatlowerend）   

l・V】、  

｛
S
＼
∈
U
）
 
そ
芸
召
出
声
－
】
ひ
d
 
 

図 7 数値シミュレ←ショソに用いられた透水係数の流程方向変化  
Fig．7 StTeamV√isevariationofpeTmeabilityusedinn11mericalsimulation・  
Value邑atupperandlowerendarcbasedonMode14．  

りである。すなわち．Modellでほ図5にある水位の標準偏差J（∫）のパターソを参考に，断面14  

までの値を一定に，それ以降直線的に増加する。Mode12では断面7まで－・走に，それ以降直線的  

に増加する。ModeI4では上流端と下流端の値を滑らかな曲線で結んでいる。   

3 シミュレーション結果   

3，1水収支   

地下水位と透水係数ほ（8）式及びModell，2，4として与えられている。これらの資料からダ  

ルシー則を用いて地下水流入量¢．と流出量Qが計算され，また地下水位の時間変化量を考慮すれ  

は貯留量△¢が求まる。そして鉛直浸透量払せ（5）式から評価し，試験地の水収支を計算すれば  

衰2となる。ここで，△Qの計算にほ土壌空げき率を1／3とし，期間中水位が下ったとき，正の値  

をとる。計算の時間ステップを旬とし，1982年4月から1983年3月までの1年間を対象とした。  

蓑2よりModeIlの場合，浸透量Qz：はわずかながら負となり，実現象にそぐわない。またMode12  

でも払ほ28mmと小さく，浸透量から見れはMode14の354mmが妥当のように思われる。地  
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表 2 年間水収支量  

Table Z Annual water budget 

Ⅰ（。，′）（m〉r）   

‡禁譜盈β慧  Mode11  111    129     18  Mode12  158     129      28  Mode】4  483     129     354   

質構造や土地利用形態で浸透量ほ異なるが，台地では一般に1～2mm／dと言われている3）。この  

結果からすると，Mode14の354mmはその下限に近いようである。   

ここで，本モデルが実現象を正しく再現しているかどうか，地下水流速と流量から調べて見よ  

う。園8ほ上流端No．1から下流端No．20までの代表地点で，Mode】4によって計算された地下  

水流速の季節変化である。帯水層厚が流程方向に蒔くなり，また透水係数が増加することを反映  

し，流速も増大している。さらに下流端No．20でほ他の地点と比較して変動が大きく，これほ降  

雨に対する応答が敏感になっている結果と思われる。図9ほこれらに対応する地下水流量を単位  

幅当たり年平均値で示しているが，流程方向に降雨及びかんがい用水量の付加を反映して流量の  

増加が見られる。以上の結果は，実現象に照らして矛盾しない。  

（
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）
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〇
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〇
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図 8 Mode14で得られた地下水流速の季節変化  
Fig．8 Seasonalvariation（）fgroundwatervelocitycaIculatedbyMode14  
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図 9 Mode14で得られた年間地下水流量の流程方同変化  

Fig．9 Streamwisevariationofannualtotalamountofgr（）undwaterdischargecalcu－  

Jated by九40de】4  
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3．2 物質収支   

物質収支は（6）式から計算されるが，地下水流入濃度C．と流出濃度Gを与える必要がある。C．  

についてほ図4中のNo．3とNo，5の平均値，GにはNo．15とNo．17の平均値を用いた。また貯  

留濃度（（6）式中右辺第3項のCm）にほ全観測点の平均値を採用した。   

NO，－N収支を表3に整理している。Modellについて，浸透水畳QFは負の値をとるが，浸透  

負荷見でほ正となっている。そして，水収支結果を反映してMode11，2，4の順に浸透負荷量ほ  

増加する。ModeI4の浸透負荷量279kg／ha／yはかなり大きいようにも思われるが，畑地には多  

量の肥料が供給されている。畑地の栽培作物は多様であり，施肥量にもばらつきが大きい。原村  

試験地でも，セルリ〉，キャベツ，レタス，ハクサイ等様々であるが．これらの施肥量の平均値  

を蓑4に示す。窒素肥料ほかなり多く，Mode14によるとほぼその半量が鉛直浸透している結果と  

なる。  

蓑 3 年間NOユーN収支量  

Table3 AnnualNO，N budget  

（）（kg付）。kg品′）r）   

㌫謀先売  Modell  149       79       70  Mode12  195      79      116  Mode】4  358      79      279   

表  4 試験地の年間施肥量（長野県資料4り  

Tab】e4 Totalamountoffertilizerapptiedtocxperimentalbasin  

from Nagano Pre．4）  

Total  
（kg／ha）  （kg／ha）  （kg／ha）   

357．邑  149．7  507，5   

127．4  Chemicalfertilizer  Organicfertilizer                N                    田             31．2      158．6  K  212．9           82．1      295．0  
次に，水収支も含めNO。－N収支の季節変化を図10に示す。通常鉛直浸透による水量と負荷畳  

は常に下方向（図でほ正の方向）に現れると考えられるが，6月，11月，12月には上方向に移動  

した形をとっている。この結果は一見矛盾するようにも感じられるが，土壌中の水分や物質ほ時  

として上方向にも生じること，また期間中（1か月間）の水量と負荷長の貯留が地下水位の変動に  

よって正負の応答を示していることとある関係をもっている。すなわち，貯留が正のとき浸透量  

が負となって地下水への浸透がなく．不飽和土壌中に水分と物質が停滞する傾向を示している。  
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図10 Mode14の場合の水収支とNO。一N収支の季節変化  
Fig・10 Se∂SOna】v∂r血jonofⅥraterandNO3NbudgetjnMode】4  

表  5 Mode14で得られたT－PとKの収支量  

Table5 T－PandKbudgetcalcu】atedbyMode14  

（）（kg′ゝり（kgニ／｝r）   ㌫訟鑑克  TP  0．182     0．019     0．160  K  15．33     5．57     9．76  
T－PとKについてもMode14から収支を計算し，蓑5に示す。鉛直浸透量ほT－Pで0．16kg／  

わa／y，Kで9．8kgノha／yとなっており，それぞれ施肥量の0．1，3．3％を占めるにすぎない。   

以上の収支結果の中で，Mode14によるシミュレーションが最も良く現象を表していると考えら  

れるが，この結果にも推定誤差が含まれていると見なければならない。本モデルでは鉛直浸透系  

をブラックボックスとして扱っており，数値シミュレーシ ョンで直接触れていない諸量から，収  

支結果を確かめることも必要である。これほ囲2に掲げている降水量¢〟，かんがい用水¢ル蒸  

発散量OE，収穫量⊥〃，損失塁上β等を検討することである。   

4 収支結果と検討   

4．1水収支   

試験地への流入水ほ，降雨とかんがい水であり，流出ほ地下浸透，蒸発散，作物体の持ち出し，  

降雨時の表面流去からなる。  
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まず流入水量について，対象とした1982年4月から1983年3月までの総雨量ほ1532mmであっ  

た。また試験地のかんがいは，すべて八ヶ岳山麓に掘削した深井戸によっているれ 電力使用量  

から試験地への供給量を推定すると1482mm／yとなる。ただし，この値には漏水量も含まれ，電  

力の有効利用率を考慮するとかなり少なくなると考えられる。そこで，畑地かんがいの単位用水  

量5）を参考に，4，5月と9，10月に3mm／d．6～8月に5mm／dとすると826mm／yとなる。こ  

の値を採用すれは，全流入量は2358mm／〉rと計算される。   

一方，流出量の中で地下浸透量ほ数値、ノミュレーションで得られており，Mode14では354mm／y  

である。蒸発散塁は4，5月と10，11月で3mrn／d，6～9月で5mm／d，それ以外で2mm／dとす  

ると6〉1156mm／yとなる。一一般に年平均の蒸発散量ほ2～3mm／dとされているが，ここで推定し  

た値ほ上限値を60mm程度上回っている。しかし，かんがいの実施されている畑地であること  

を考えれは，あり得る値と思われる。また作物体による持ち出し量7〉ほ収穫量から推定すると0．6  

mm／yとなり，他の流出成分と比較して無視し得る程度に小さい。これらの合計量は，1510mm／y  

であり，流入量2358mm／yとの差848mm／yが降雨時の流出量と推定誤差となる。降雨時の表面  

流去水ほ，土地利用形態，先行降雨の有無や降雨強度と密接に関連し，一概に論じ得ない。さら  

に水収支の計算に用いた地下水位記録は月1回の観測であり．降雨後2～3日で終了する直接流出  

まで捉えきれていないと思われる。特に原村試験地でほ地表面下10m付近に難透水層が現れ，中  

間流出成分も多いと予想される。畑地占有率の大きい川原や立花の観測資粁）によると，総雨量  

40～100mmの降雨に対し，中間流出も含めた直接流出量として総雨量の10～50％の値が得られ  

ている。平均的に30％と見れは，原村試験地の直接流出量は460mm／yとなる。これにしてもな  

お400mm／y程度が不明水量として残ることになる。   

ここで得られた水収支結果ほ，地下水流動モデルの中で想定した透水係数に大きく依存してい  

る。よく知られているように．透水係数ほ地下水の流動現象を支配する最も重要なパラメータで  

ある一方，同一一の地質構造ではあっても1オーダ程度の変動は常に見られる不確実な値でもある。  

一例としてMode14で用いた上・下流端の透水係数を2倍に設定すると差し引き流出量（Q0．）  

ほ2倍966mm／yとなり，その増分483mm／yが地下浸透量に加算される。この値は先述した不  

明水量400mm／yにほは見合っている。このように水収支結果を合わせるため，任意に透水係数  

を設定することほ趣く容易なことであるが，それでは透水係数の持つ意味を軽視することになる。  

加えて，蒸発散量や表面流去水といった推定困難なものも含まれている。ここで求めた水収支は  

現地に掘削した7本の観測井で現場法によって得られた透水係数に基づいており，浸透水量に推  

定設差を含むものの，信頼性をもつと判断される。   

4．2 物質収支   

N収支について考える。試験地で降雨の水質分析は行っていないが，1977年から得られている  

当研究所の資料8）によるとInorgN（NO2＋NO。＋NH。）の年平均濃度は0，9mg／J程度であり，こ  
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の結果を用いると降雨による負荷量は13．8kg／haルとなる。かんがい水の濃度ほ1983年5月と  

7月の2r5］の観測から1norgNで0．54mg／l，かんがい水量を先述の826mrTl／yと考えると，負  

荷量は4－5kg／ha／yと計算される。N成分の場合，窒素固定も加わるが，土嚢微生物と共生窒素  

固定菌とでほ著しく異なる。後者ほ主に豆類の共生根粒菌に原出し，固定量として350kg／ha／）▼の  

報告9）もあるが，試験地では豆類ほ栽培されておらず，この影響は考えられない。前者の場合，  

Delwiche9）にi：ると大きく見積もっても5～6kg／ha／yとされている。窒素固定量を6kg／ha／yと  

見ても，施肥以外の窒素流入量ほ24．3kg／ha／yであり，この値ほ施肥量507．5kg／ha／yの5％を  

占めるにすぎず，原村試験地の窒素流入負荷量はほぼ施肥量で代表できると考えて良い。   

一方流出負荷量の内，浸透負荷量はMode14から279kg／ha／y，作物休符出し量7）は14，5kg／  

ha／yであり，残り238．3kg／ha／yが降雨時の流札 士簗残存量，脱窒等に依存することになる。  

脱窒量は土壌水分量，pH，温度等の影響を受け，か、まいな値であるが，Freney・Simpson川の  

まとめた結果によると，ほぼ施肥料の0．5～15．7％の範囲にあり，これらの平均値は5．4％である。  

これより脱窒量ほ27．4kg／ha／yとなり，210kg／ha／yが降雨時の流出量と土壌残存量となる。   

先述したように，水収支自体ある幅をもっており，窒素匡定や脱窒といった定量の難しいもの  

もある。また畑地では栽培作物が多様であり，施肥量にもはらつきが大きい。既存の資料でも．  

施肥量と土壌浸透量の間に一定の関係を見いだすまでにほ至っていない。ここで得られた浸透最  

279kg／ha／yほ施肥量の55％を占め，既存の観測結果11）と比べて大きいようにも思われる。たた  

下水汚泥を連用した大型ライシメーターの実験12）では，供給量の約40％が鉛直浸透する結果も得  

られている。   

次に，PとKの浸透量ほそれぞれ施肥量の0．1．3，3％と小さい。PとKについては土壌吸着が  

大きく，特にPでほ分析精度もあって，収支の細目にわたって検討することは難しい。ちなみに，  

降雨による流入負荷量ほPで0．03mg／lB），Kで0．2mg／l13〉とすると，それぞれ0．5，3，1kg／  

ha／）r，かんがいによる負荷量は当研究所の観測値f）で0．26mg几 Kで1．6mg〃を用いると2，1．  

13．2kg／ha／yとなる。合計Pで2，6kg／ha／y，Kで13．2kg／ha／yであり．N成分と同様，流入  

負荷是の大部分は施肥是で占められる。一方流出負荷量の内，作物体による持出しほPで2．4kg／  

ha／y，Kで22．dkg／ha／yであった。   
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します。  
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Res．Rep．Naしl．lllSt．EnviT（）n．Stud．，JpTl．，No．94．19B6   

Ⅰト23  

ライシメーター浸透水中の無機成分濃度の経時変化  

一各種土壌における化学肥料と下水汚泥の比較＊－   

TimeSeriesofElementConcentrationin PercolatingWaterofLysimeter  

－Comparison oftheEffeetsofSewageSlⅦdge  

andChemicalFertilizersintheFourSoilType5＊－  

袴田共之1・藤井閲博1・2   

TomoYukiHAKAMATAland Kunihin〕FUJttl・2  

要 旨   
下水汚泥又は化学肥料を連用した4種の土築（」rl砂，淡色黒ポク土，黒ポクニ1ニ，灰色低地  

土）の浸透水について元素濃度等の経時変化の特徴を検討した。元素濃度を変数とし経時的  

に得られた濃度等をサンプルとした主成分分析の結果を．因子負荷量の大きい元素等の符  

号及び寄与率に注目して検討した。比較のために有効な元素等を抽出する基準としては，  

因子負荷量が大きい上に両区間で極めて異なるものか，又ほ難似する場合には寄与率が高  

い上に因子負荷量が大きい場合であることが指摘できた。汚泥区と化学肥料区の比較を行  

い，汚泥施用に伴う各位土壌中における元素等の動態を検討する際の指標として，各区ご  

とに求めた第1主成分のほか，各ニヒ車ごとに数種類の元素等が有効であった（蓑3）。  

Abstract   

lnthisstud〉▼attemptSWeremadet（）COmparethetimeseriesofelementcoIICenL  

trationin thepercolatingwaterof a】ysimeterin studies on the effectsofchemica）  

fertilizeTS and sewage sludge（）n SeVeralsし）iltYpeS．Alち・SimeteT eXpeTiment was  

COnducted with8treatments（4soiltypes［river sand，Gray Low］and soil．Light  

，CO】ored Andosoland Humic Andosol］×2kinds ofmaterials［sewage s】udge．aIld  

Chemicalferti）izers］）．DataontheconcentrationofCl，NH．N，NO2－N，NO，－N，PO小  

K．Na，Ca a】ld Mg，and pHin percolating water were obtained for each of tlle8  

treatmentsinlO2deterTninati〔〉nSOVCrapCriodoftwoyears．Thedatawerestatisti  

Ca】1y analyzed using a computer program．Cl）A（Conversationa】Data Anal）▼Sjs  

＊ 本論文の概要は」［唱和59年度日本土壌肥料学会関東支部大会（1984年10月，甲府）において発表した。  
l．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   

Watcr and SoilEnvironment Division、しhe NationalIrLStitute for EnvironmentalStudies．Yataber   
rnachi、Tsukuba．Ibaraki3帆Japatl．  

2．現在：農業環境技術研究所 環境資源部 〒305茨城県筑波郡谷阿部町観音台3l1   
Prese［lt Address：DepartmenL of NaturalResources．NationalInstitute of AgroLEnvironmental   
Sciences，Yatabe－maChi，Tsukuba，Ibaraki305．Japan．  
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Program），Which condensed the factors to fewer characteristics by principalcomr  

ponent analysis．The resuJts obtaincd were asfoHows：The eTements which were  

usefulfor comparing the effects of sewage sludge and chemicalfertilizer5Were  

SeLected by using sueh principLes as［arge absoLute vaIues of factor70ading（the  

correlationofprincipalcomponentscoreandtheoriginalelementconcentration）and  

largedifferencehlthembetweenthetwomateriaIs，OrifsmaILdifferenceswerenoted，  

ahighcontributionandlargeabsolutevaluesoffactorloading，ltwasshownthatnot  

only the changes of the first prlnCipalcomponent scores but also changes h the  

concentrationofsomeelementsenabledacomparisontobemadeoftheeffectofthe  

sludgeandchemicaIfertiIizersineverysoiltype．  

Jiey words：Sewagesludge，Lysimeter，Elementconccntrationofpercolatingwater，  

Principal component analysis 

1 はじめに   

下水汚泥（以下，汚泥と略す）を土壌に多量に還元した場合の影響について，より定量的な解析  

と予測か要求されている。例えば，地下浸透水中の各種元素濃度を種々の土壌について予測でき  

れば，地下水，河川，湖沼等の環境管理に有益な情報を提供することができる。前報1）では，この  

ような課題に関し，ライシノーター実験における浸透水の測定結果から，土嚢ごとに，汚泥施用  

の影響が現れ易い元素等を明らかにする目的でデータ解析を行い，統計的解析結果を中心に報告  

した。本報では，前報と同一の目的に添って．実際の浸透水中の濃度の経時変化を跡付けて，前  

報の検討結果を補強するとともに，汚泥区の濃度変化の特徴を化学肥料区との比較において具体  

的に明らかにする。   

2 実験方法   

実験の内容ほ既に報告されているがZ‾8j，概要ほ以下のとおりである。   

8基のコンクリート製ライシメーークー（4mX4mXl，2m深）を用い，4種類の土壌を二つずつの  

ライシメーターに充てんし，それぞれに下水汚泥又は化学肥料を施用した。供試汚泥ほ消石灰と  

塩化第二鉄を脱水助剤とする生活廃水汚泥（風乾物）であり，年2［司（春，秋）7，5t／ha相当量を3  

年間施用し，3年目（1981年）及び4年目（1982年：無施用）に，ライシノー夕一族部からの排水を  

経時的に102回採水し，9種類の元素濃度及びpH（元素濃度等又ほ元素等と記す）を測定した。な  

お，栽植は行わず，生じた植物は極力抜き取った。   

得られたデータ9）ほ異常値の除去と対数変換を，それが必要と認められた場合に実施した後．多  

変量解析法の主成分分析法10）により，各土壌×各資材の8組ごとに，元素濃度等を変数とし経時  

的に得られた濃度等をサンプルとして解析を行った。  
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3 結 果   

前報りに示した主成分分析の結果を表1及び表2に再録した。前報では，この結果から，各土壌  

ごとに，汚泥施用の影響を考察する際に注目すべき指標を選び出した。しかし，汚泥区と化学肥  

料区の比較のためには，主成分スコアの他に個々の元素等の中から両区で経時変化パターソが異  

なるものを選び出す必要がある。   

そこで，土嚢ごとに汚泥区と化学肥料区の経時変化ノり仁一ソの異同を各主成分スコアと元素等  

につき検討した結果は次のとおりであった。  

蓑 1主成分分析の結果：川砂及び灰色低地土における化学肥料区と汚泥区の  

因子負荷量●による比較  

Tablel Results of princIPalcomponents analysIS：Comparison between effect of  

Chemicalfertilizersarldsewagesludgebyfactorloading◆inriversandand  

Gra）7Lo＼lrlandsoi】  

Kiver sand Gray Lonland soil 
Principal  
COmpOnentS  1  2  3  1  2  3  4  

Eigenva】ue  5．9 5．6 1．6 1．6 1．11．4  3．9 3．2 2．7 2．2 1．0 1．5 0．9 1．O  
Materials＝  C S C S C S C S C S C S C S  

C】 ⊂司［二卦三ヰー・49・10－・16［二司・20・01⊂司・15－・22－・18・15  

pH  －・44－・41・35［テニう亘1［∃二可E酢幸・39・47・37∴ 

＿→ 

二＿∴ 
NO3［∃⊂司－．10，n9一．04．13［二司［∃ 

［：：亙■．ヰ  

［二重仁ヰー・1ト・㈹・中二亘－・03・29・47－・37  PO、 －．5  

［遍⊂司  K ［二司⊂司・33．33 ▲17．33 ．11  ．01一．15 －．04 ．14 ．01  

Na ［二司⊂垂・09．02  ．39 ．33一．69㌻ ．24≡．60≡．67‡．02 ．40 ．07 一．30  

Ca［二司⊂頭・24 

． 

□＝Factor－0？？ing≧0・7＝∵＝‥0・卜0－69  
C＝Chemi⊂alfertll）ZerS．S：SewagesIudge   

3，1主成分スコアによる比較（図1）   

川砂：第1主成分スコアほ可動性成分を現わすと考えられるが，この／くクーソほ基本的にはS字  

を寝かせた形であり．汚泥又ほ化学肥料の施用により上昇する傾向にある。両区を比較すると13  

回目以降，化学肥料区が汚泥区より高い値を示した。   

灰色低地土二第l主成分スコ7は化学肥料区でほCl，NO，．MgとNfl．，Na，PHとの差を表  

し，汚泥区ではK，CaとNO。との差を表しているが，経時変化パターソは両区で著しく異なり，  
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蓑  2 主成分分析の結果：淡色黒ポク土及び黒ポク土における化学肥料区と汚  

泥区の因子負荷畳◆による比較  
Table2 Results of principalcomponents analysis：Comparison between effect of  

chemicalfertilizersandsewagesludgebyfactorloading＊in Lighトcolored  

Andosolalld Humjc ArIdosd  

Liahtcalored Andosol Humic Andosol 

Principa】  
COm印）nentS  

1  2  3  4  1  2  3  4  

Ejgenlra】ue  2．5 3．5 2．ユ 2．3 ユ．6 】．ユ 】．4 0．9  3．3 3．ユ 2．4 2．ユ 1．5 】．8 】．2 ユ′】  

MateriaLs●1  C S C S C S C S C S C S C S C S  

CI ・11・17［：司［二司－・柑・01・20亡ヰ亡二申 叫．．ヰー・12－・11二重・12⊂司  

・q306［∃⊂司・19・D3一27・48  
・12三き亘⊂画ニヰニさ三・37・17・18  

・33［二司・24・吋■‾1ラ竺十・08・43・10  

pH   ．6  55；、．10 ．22 －．23 ．17  

Ⅳ札  ．6  ー．48 ．49 －．12 ．04 ．09 ．33  

NO2 ・吋ヰー・07・51［：司－・16一・吋二申  

．30ト．68．19．23．55：．08．37 一鵬．53≡  
．D9∴■主妄‾．26′20．占i亡司［∃．2l．06  
一・09亡司⊂司・03・02・21▼37・33・05  

NO3   ．14 ．49－．11  

PO一   ．49：．57一．ユ4一．44－．4】．0  

K  ⊂司⊂司．44．29．33．31－・00  
Na  ・24⊂司－・47－・33・15・32一・39・05≡二重亘［二司二亘・33亡オー・47・D4「・10  

Ca［∃⊂司・37・24∴29－・29▲17－・18⊂司⊂司・05 
＿ ．． 

hlg  ．29・09．39・46二寓［二重－、4い・23・チ3・34・05上野十・43・291∴早戸j・22  

●□二FヲCtOrloa？ing≧0・7＝≡二n・卜0・69  

＝C：Chem】CalfeTtillZerS，S：Sewagesludge  

図1各土動こおける化学肥料区と汚泥区の第1主成分スコア（縦軸）による比較，  

横軸ほ欠卸値等を除いたサソブリング順番号  
Fig．1Comparisonbetweeneffectofchemicalfertilizersandsewagesludgebythe  
firstprincipalcornponentscores（ordfnate）Ineachsoil  
AbscissashowserialsamplingnuTTLberswithoutrnissjngdata・Arrowsshowapplica－  

tiontimeofthernaterials．C：Chernicalfertilizers，S：Sewざges】udge・  
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ライシノタ浸透水中の無機成分濃度の謎時変化  

汚泥区は最初の採水から13回目まで正の高い値を示したが，それ以外ではほとんど低い値であっ  

た。   

淡色黒ポク土：第1主成分スコアで両区を比較すると全体の経時変化バイトーソほ類似していた。   

黒ポク土二化学肥料区の主成分コス7ほ，上下の変動が汚泥区に比べ大きかった。   

3．2 元素濃度等による埠較   

川砂：まず，全般に汚泥区と化学肥料区とは類似した／くターンを示した。しかし，詳細に比較  

するとほとんどの元素濃度（Cl，NO2，NO3，PO．．K，Na．Ca，Mg）に／iクーソの違いが認め  

られた。例えば，NO。（図2）は施用直後及び第2回施用後の春にかなり急激に濃度が上昇する  

れ その後の低下の速さが汚泥区でほ緩慢である。  

園 2 川砂における化学肥料区と汚泥区の浸透水NO。濃度による比較  

Fig．2 ComparisonbetweeneffectofchemicalfertilizersandsewagcsludgebyNO。  

concentrationinpercolatingwateroflysimeterinriversand  

Arrowsshowapplicationtirneofthematerials，C：Chemicalfertilizers．S＝Sewage  

Sludge．   

灰色低地土・・・多くの元素等（Cl，pH，NH小 NO3，K，Na，Ca，Mg）で両区間の相違が  

められ，当該土壌では汚泥の影響と化学肥料の影響が著しく異なることを示している。例えば，  

NO3（園3）は，化学肥料区では上下しつつ大勢として横道いであるのに対し汚泥区ほ漸増傾向  

を示し，両区間の相違は明りょうである。   

淡色黒ポク土：汚泥区と化学肥料区との因子負荷量ほ，川砂はどでほないがよく類似している。  
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図 3 灰色低地土における化学肥料区と汚泥区の浸透水NO。濃度による比較  

Fig・3 Comparisonbetweeneffectofchemica＝ertilizersandsewagesludgebyNO。  

COnCentrationinpercolatingwateroflysimeterjnGray Lowlandsoil  

ArrowsshowappIicationtjmeofthematerials．C：Chemicalfertilizers，SニSewage  

S】udge．  

それを反映して個べの元素による比較においても，例えば．化学肥料区の第3主成分に特異的で  

あるMgをとった場合，顛著な違いはうかがわれなかった。当該土壌で両区間に／くターンの違い  

が認められた元素ほNO2，NO。，Naであった。しかし，Naの場合（園4），施用直後（2回目ほ  

やや遅れるが）の汚泥区での上昇を除いては両区の変化のカープは平行している。これは，Na施  

用量の違いが反映したためと考えられる。  

図 4 淡色黒ポク土における化学肥料区と汚泥区の浸透水Na濃度による比較  

Fig．4 ComparisonbetweeneffectofchemicalfertilizersandsewagesIudgeby Na  

concentrationinpercolatingwateroflysimeterinLight－COloredAndosoI  

Arrowsshowapplicationtimeofthematerials，CニChemicalfertilizers、S：Sewage  

s】udge．  
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ライシノーター浸透水中の無機成分濃度の練時変化   

黒ポク土：淡色黒ポク土と同様に．汚泥区と化学肥料区の全体の経時変化バターンは類似して  

いた。当該土痍で違いが認められた元素ほNH。，NO2，NO。であったが，その違いは大きいもの  

でほなかった。   

これらの結果を一覧表にして蓑3に示した。  

蓑  3 各土壌における化学肥料区と汚泥区の比較に有効な元素  

Table3 Theusefulelementstocomparetheeffectofchemicalfertilizersandsewage  

sludR-e 

Thc useful elements 

River sand Cl，NO2，NOユ，PO．，K，Na，Ca，Mg  

GrayLowlandsoil  ClpH，NH．，NO3，K，Na，Ca，Mg  

Light－COloredAndosoI Cl，NO2，NO，．Na  

Humic Andosol Nti小 NO2，NO3   

4 考 察   

以上のように，汚泥区と化学肥料区の比較のための指標として，各区ごとに求めた第1主成分  

が有効であるはか，土壌ごとにいくつかの元素濃度等が有効である。   

主成分分析法ほ，データを要約して総合特性値すなわち指標を求める手法の1種である10）ので，  

そのスコアが各土壌や各区の特徴を表すのに有効であることは，既に前報l）で触れた。同時に，総  

合特性値であることは，比較のための有効な情報を含んでいることを期待させる。そこで，その  

主成分スコアが表現している内容，つまり因子負荷量に注目すると，比較に有効な元素ほ，因子  

負荷量が大きい上に両区間で異なるものか，又は類似する場合にほ固有値（寄与率）が高い上に  

因子負荷量が大きいものであることが指摘できる。前者の典型例ほ灰色低地土のNO。である。後  

者に関して，因子負荷量が大きく類似Lている場合にほ，第1主成分の寄与率が高い川砂では多  

くの元素で比較が有効であったが，寄与率の低い淡色黒ポク土のCaや黒ポク土のK，Caその他  

に見られるように比較は有効でなかった。すなわち，主成分分析の結果を，因子負荷畳の大きい  

元素等が表1において表れる場所とその符号そして寄与率に注目して検討することにより，汚泥  

の影響を強く表す元素の探索が容易となる。   

ある物質等が環掛こ加えられた後，元素濃度を経時的にモニタリングすることはよく行われる。  

濃度を解析の対象にする場合の他にも，絶対量が求め難い場合もあるので，このような主成分分  

析の利用場面は多いと考えられる。ところで，このような検討により．各土壌ごとに各施用資材  

に特徴的な元素が明らかとなったわけであるが，これは，どのようなメカニズムによりそれら元  

素が下層まで浸透するか，又はしないかを解明する有力な情報である。今後，これらの情報を手  

がかりとして汚泥施用に伴う各種の物質の動態を解明する研究が前進するものと期待される。  
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要 旨   
野外に設けた8其のライシメーター〔4×4×1．2m3，4二1二壌（川砂（RS），淡色黒ポク土  

（LA），灰色低地二量二（GL），腐植質黒ポク土（HA））×2施肥処理（化学肥料（F区）．下水汚  

泥（S区））〕を用いて1，2m流出水の流出機構及びNO3N，Kの溶脱を調査した。得られ  

た結果は以下のとおりである。  

l）流出バク∴∵／ほ土壌間差が大きく，RS＞LA＞1・lA＞GLの順に流出水畏は多い。水収  

支から考えて流出抑制の主要因ほ蒸発と貯留と思われるが．GL，l・lAでは乾燥期に流出を  

起こさない雨量が多量にみられ連続した降雨期の単位降雨当たり流出水畳も少ない。   

2）降雨のみから流出水景変化を予想するためのタソクモデルを提案した。モデルは浸透・  

貯留・再分配・蒸発に対して適当な容量と流出孔を与えたタンクを数個組み合わせたもの  
であり，試行錯誤法によって速度係数を決定した。予想値は降雨の多い期間には実測値と  

比較的よく一致したが細かい点での不一・致も多く，土壌を完全にブラックボックス化する  

には限度があると思われた。   

3）NO3－Nの潜航最は高濃度に維持された1・lA，流出水量の多いRSで多かった。汚泥施  

与によっていずれの土壌も濃度上昇を示し溶脱量は増加したが，RSでほ化学肥料施与によ  

りみられた濃度のビータが低下し早い溶脱を緩和する可能性が示唆された。  
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4）KほRSで汚泥施与区の方が化学肥料施与区より低濃度となり潜脱は抑制されたが，  

他の3土壌でほ全く差ほみられなかった。  

Abstract  

WestudiedtherrleChanismofdrainageandleachingofNO3－N andKin81ysim－  

eters（4×4×1．2m3，4soiltypes［Riversand（RS），Ligh卜coIoredAndosol（LA）．Gray  

Lowlandsoil（GL）and HumjcAJldoso】（HA）］withtheapp】jca［ionoftwokjnds  

materials［sewagesludgeandchemicalfetiljzers］）duringtheperiodfromAugustto  

T）ecember1981，undernaturalrainfallconditions．  

TheresuItsobta汀】ed are summarized asfollows：   

1）The drainage wasin the following order；RS＞LA＞HA＞GLIn GL and  

I・1A，jnthedryingseason，getlerallynodrainagewasobservedeveninthecaseofhigh  

precipitation，and the drainage per unit precIPltation was reduced．No distinct  

differencein thetwofertilization treatmentswasobserved．   

2）Weusedthe知1kmoddtoestimatethedajJYehangeofdrai†lageaCCOrdi喝tO  

precipitationwithout the consideration of other factors．The modelconsisted of  

SeVeraltankswithsuitableheightarldratecoefficientsofdischargeholesforinfiltra－  

tjon，StOrage，redistributioniTISOiland evap（）ration，These height and rtate coeffi－  

CientsweresettledbytrialanderrOrmethod．Thecalculatedvaluesfittedrelatively  

to the measured ones during the continuous rainfallseason，a】though sDrr）e gapS  

betweencalculatedvaluesandmeasuredoneswereobserved．TherearestillunsoIved  

problemsindealingwiththesqilasablackbox．  

3）ln HA，thegrea亡es［amountofNO，NwasLeachedbymeansofthehightest  

COnCentrationinthedrainage，WhileinRStherewasalargedrainageeffectduetothe  

highestleachingrate．Theeffectoftheapplicationofsewagesludgeontheamount  

Ofleachingwaslargerthanthatofchemicalfertilizersinal】soils．However，thepeak  

Of concentration occurredin RS treatedwithchemicalfertilizersbut the peak de－  

CreaSedjnhejghtwjtllSeWageS】udgetreatJmer】t．App】icat旧nOfs帥▼ageS】udgema！7  

thereforehavethepossibilityofreducingtheleachingrateofNO。N．  

4）TheleachingofKwasreducedinRStreatedwithsewagesludgebymeansof  

loweTCOnCentrationthanthatinappliedchemicalfertilizers．Howevernodifference  

betweenthetwotreatmentsoffertilizationwasobservedatall，intheotherthreesoils．  

Keywords：Tankmodel，Hydrology   

1 はじめに   

施肥成分の溶脱量を知り，予測を行うことほ施肥効率の面からも，水圏汚濁の面からも重要な  

問題である。そのためにはまず地下水系への流出水量を知り，そこに含まれる成分濃度を知らな  

けれはならない。土壌をめぐる水収支ほ降水量（P），流出水量（β），蒸発量（g），土壌中の貯留量  

（5）によって  

、1＼   P＝β十E＋（ふ一島▼1）  
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のように表せる。ただしIヱは時間の増加を示す。Blackら1）ほ，土壌の水収支につき，土壌をブ  

ラックボックスとしてβ，gの予想をPのみから行うために（1）式を用いている。彼らほフロー  

ティノダライシノーターによってβとEを測定し，Eにほ時間の増加のみを対応させた，  

（2）  E＝C・Jl／2  

のそデルを，上）にほ  

dβ／d′＝β．eXpl占・（Sg）‡   （3）  

のモデルを当てはめることによって，β，gの予想を行っている。   

これらの予想値ほ実測値と極めてよく一致しており，ライシメーター上端からの流入，蒸発と  

下端からの流出及びライシノーター内の貯留量を適確に予想できる手法があることがわかる。   

このようにライシノーターを使った研究の長所として，①土坂をブラックボックスとしている  

が，水収支を適確に把握できること，②流出水量の予測モデルが得られ，効率的なかんがいシス  

テムが組めること，③さらに流出水成分濃度がわかれは，施肥効率，水圏汚染への対策も講じる  

ことができること等があげられる。一方でほライシ㌧ノーークー試験ほ土壌が乱されていること，立  

地条件，特に地下水位の問題が無視されており，得られた結果はあくまでもライシメーター実験  

の枠を出ることはできない。そのために現地調査による補足が必要である。   

本報告でほ，野外に設けた裸地状態の8基のライシメーター（4土壌×2施肥処理）を用いた流出  

水と溶存イオン濃度の測定結果をもとに流出機構の解析と施肥成分の溶脱について検討した結果  

について述べる。   

2 ライシメーター試験区の概要   

解析の対象としたデータは国立公害研究所の野外に設けられた底面積4×4m2，深さ1．2mのラ  

イシメーター底部から1981年8月～12月に採取された流出水量3〉・流出水中NO3－N，K濃度4）及  

び降水量2）である。このライシメータほ裸地状態で用いられ，川砂（RS），淡色黒ポク土（LA），灰  

色低地土（GL），腐植質黒ポク土（HA）が充てんされ，それぞれ化学肥料（F：化成肥料（8－5－5）105  

kg／10a，苦土石灰100kg／10a，溶リソ60kg／10a），下水汚泥（S：7．5t／ha）の2施肥区が設け  

られ1979年以降連用試験が行われている5）。蓑1に4土壌の理化学性を示した。これらの特徴に  

ついてほ服部ら6），山口ら7）によって詳鰍こ報告されている。   

なおNO。N，Kの溶脱量を計算する際，これらの濃度が隔日で得られていたため，スプライソ  

補間8）によって日変化を予測して用いた。  
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蒙  1供試土壌の理化学性  
Tablel PhysicochemicalpTOpertiesofsく）ilsus（三dinlysimeteTS  

Tota1  7’otaI  BuIk   
CEC  C  N  denslty Poroslty  
meq／100g  ％  ％  g／cm3  ％  

pH  
（H20）  

Texture  

S
 
A
 
L
 
A
 
 

R
 
L
 
G
 
H
 
 

S
 
S
i
L
1
 
 

4
 
 
つ
J
 
 
9
 
 
5
 
 

7
 
 
亡
じ
 
 
亡
じ
 
 
仁
U
 
 

3．0  0，25  0．02  

20．3  1．68  0．15  

13．8  0．60  0．06  

28．7  5．45  0．37  

1．56  41．8  

0．68  74．0  

1．20  54．6  

0，63  74．7   

3 結果及び考察   

3．1降雨一流出水の関係からみた土壌の保水機能   

解析に用いた1981年8月～12月の降雨パターンはまずそれ以前の7月が総降水量62．7mmと  

少なく■2週間にわたる無降雨日があり，8月中旬から10月にかけて降雨が多くなるが11月から12  

月には再び少なくなるというものであった（図1）。したがって8月初旬には土壌はかなり乾燥し  

ていたと思われる。この期問について積算降水量（乃′）と積算流出水量（β）の関係をみたものが図  

2である。総流出水量はRS＞LA＞HA≒GLの順に458，300．222，222mm（2施肥区平均）であ  

り，RSではF区で．他の3土壌ではS区で多かった。このような土壌間差は次に示す二つの要因  

によって特徴づけられている。すなわち乾燥時の8月には初期損失雨量（流出を起こさない雨量）  

がみられ これをD≧5mmとなるj｝を蓑2の回帰式から求めると，RS＜LA＜HA＜GLの順  

に15，67，180，218mm（2施肥区平均）となり．I－IA・GLでは乾燥期にほ大きな流出抑制が起こ  

ることがわかる。さらに以後の連続した降雨時り直線で近似できる期間ではその傾きほ単位降水  

July Aug・Sep．8＝亡・ Nov・Dec・  

1981   

囲1観測期間中の積算降水量  
Fig．1CumutativeprecipitationintheperiodfromJulytoDecember1981  
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0  200   400  600   800  1000   200   400  600 800  1000  

Pr  （m）   

図 2 積算降水量（Pr）と積算流出水是（β）の関係  

Fig．2 Relationshipsbetweencumulativeprecipjtation（P′・）andcumulativedrainage  

（β）  

RS：Riversand，■LA：Light－COloredAndoso】，GL：GrayLowlandsoilゝHA＝Humic  

And（）SOl  

蓑 2 積算降水量（Pr）と積算流出水量（β）の関係の回帰式  
Table2 Regression between cumulative precipitation（P′／；mm）and cumulative  

drainage（D；mm）  

s。ilTr。atment  R。greSSi。ne。。。ti。nS  

RS  F  上）＝1．768十．236乃′－■＋9．114〉〈104什2＝▼6．625×107fJr3‥  

RS  S  上）＝－1．42Z＋．405f）ノ′＝＋2．591×10‾一汁Z‥－ 2．401×107f’J’3‥  

LA  F  ノブ＝－4．002＋．094f）／′＝＋8．519×10‾4什2●■－ 6．706×10‾7J〕J’3‥  

LA  S  β＝1．995＋．046f）7′● ＋7．827×104どr2●し5．288×10‾7f）′′3■●  

GL  F  上）＝ ．173－．052什＝＋3．794）（10▼4P7′2●し1．051×107fケ3‥  

GL  S  D＝1．501．200Pr＝＋1．103×103Pr2＋．6．695×10r7Pr3‥  

1・lA  F  β＝ ．735－．167f〉r＝＋1．065×10，3P7ノ2‥ 7，007×10‾7／）J′3●■  

HA  S  lブ＝－．651一．113f）′′■●＋1，083×10」3Pr2＝－ 7．545×107什ユ■事  

．999＝  

．997＝   

．992‥  

．997◆■   

，998■－  

．995＝   

．994＝  

．993‥  

RS：Riversand，LA：LightCO）oredAndosol．GL：GrayLow］andsoi】，11A＝HumicAndosoI  

F：Chemicalfertilizers，S：Sewages】udge．  

‥：Significantatl％1evel，’：Significantat5％1eve］．  
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量当たりの流出水量（流出率と呼ぷ）と考えられ これほRS＞LA＞HA≒GLの順に0．56，0．42，  

0．36，0．36であり，やはりHA，GLの流出抑制がうかがえる。   

このような流出の抑制には土壌の保水能と蒸発能がかかわっていると思われる。供試士の孔げ  

き率ほHA，LAで74％以上と著しく大きいのに対して，GLでほ55％，RSでは40％と小さい（蓑  

1）∩毛管孔げきの分布を考覆してもー般的に火山性土ほ低張力毛管孔げき量が多いから，nA，  

LAの保水能はGL，RSに比べて高いと考えられる。すなわちRSでHA．LAより流出が大きかっ  

た理由にはこの孔げき量の差がまずあげられる。しかしGLで初期損失雨量が多く総流出水量が少  

なかった理由，またLAとHAの差についてはこれだけでほ説明できない。   

図3は別に行った各土壌のF区ライシメーター内5，40，100cmの水分吸引圧（pF）の日変化調  

査の結果である。最初比較的乾燥状態にあったが．この結果は以下のような特数的な土疑問差を  

示していた。   

すなわちGLでほ降雨ほ表層のpFを著しく低下させ湛水に近い状態になるが深さ100cmのpF  

を変化させるには至らず，以後の乾燥期には表層の水ほ蒸発によって失われかつ各深さのpF差も  

小さくなり下層まで蒸発の影響が及びやすい。LA，HAではよく似た動態を示すがHAでよりGL  

に近い傾向を示していた。一方RSでは他の3土壌と様相を異にしており，降雨時，乾燥期の変化  

ほ小さく，深さによる差も少なく，常時低pFに保たれ砂マルチの効果9）が発揮されたと考えられ  

る。   

以上の結果は供試土の蒸発能がGL＞HA＞LA：≫RSであることを示しており，これは土性の細  

粒なものの順序でもある。そして特に初期損失雨量ほこの蒸発機能によっておこされたものと推  

察される。したがって土壌が水を失う機構は異なっているのであり，砂質土壌ほ流去によって，  

粘質土壌では蒸発によってその貯留量を減らすことになると思われる。   

また2施肥区間の差は大きくほないがSSと他の3土壌でほその関係ほ逆になっていた。しかし  

それを説明できる特徴的な要因は見当たらず，本ライシメーター内の作土の3相分布，容積重に  

対する汚泥施与効果も認められない7）。したがってここで得られた差は誤差として取り扱わざるを  

得ない。   

3．2 流出水量の予測モデル   

はじめに述べたようにライシメーター底部からの流出速度ほ貯留量との問に（3）式のような指  

数関係を示すことが確かめられている。ただし（3）式の適用は蒸発量も計測されていて（1）式の  

水収支が正確に計算できる場合に限られている。今，解析の対象にしようとしているデータは降  

雨と流出水量の二つであり，（＝式中のブラックボックスはg＋（ふ一5。、l）に増え，（3）式を適用  

する意味がない。   

ここで降雨直後の流出水量の日変化を片対数グラフにプロットしてみると図4のようになり，  

明らかに二つの指数関数の合成形として表せる。すなわち流出水量βは降雨後日数Jとの関係で  
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1（〉  21  26  1  

Sep．  0ニt．  

19R4  

図 3 降雨（Pγ）と土壌水分吸引圧（pF）の日変化  

Fig・31）ailychangeofprecipitation（Pr）andsoilwatersuction（pF）duringthe  

Periodfrom12Septemberto60ctober1984  

RS＝RiversandlLA：LightCOloredAndosol，GL＝GrayLowlandsoil，HA：11umic  

Andocnl 

β＝β1＋筏  

β．＝α1g】′1●′  

仇＝α2gr2－′  

と表せる。（4，2），（4．3）式は河川流出解析の手法である貯留型タソクモデル10）と同じであり，これ  

は基本的にタソクの中の貯留畳をズとし初期貯留量を羞として流出孔の速度係数をrとすれば  

（5）   －dズ／山＝β．β＝γ・ガ，為＝α／r  
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〔：c亡．  

1981  

図 4 降雨後の流出水量の日変化  

Fig・4 Dailychange ofdrainage（D）afterheavy rainfallin river sand during the  

periodfrom9to200ctober1981  

により示されるものである。したがって（4，2），（4．3）式ほ二つのタソクが並列に配置されている  

ことを示している。   

園4のような解析は流出形態をみるにほ適しているが，予測を行うためにほ降水量，降雨間隔  

と流出水量の関係について関数化する必要がある。先述したように土壁はその保水能のためにあ  

る程度の降雨は保持し流出を起こさないこともある。これらを考慮に入れて今回提案したタンク  

モデルほ図5のようなものである。構造は1段目に降雨タンクを持ち，2～6段目が土壌中での動  

態を考えたものである。それぞれのタンク底部の流出孔は浸入，浸潤，流出を現す。タンク側面  

の流出孔ほ蒸発，貯凰 再分配に相当し，タンク内の水位が横流出孔の位置を越えたときから流  

出が始まる。ただしこれは逆流はしない不可逆的なものである。   

これらの係数，定数は合計19個あるが，連立方程式をたてて解く性質のものではないために係  

数・定数の決定方法ほ試行錯誤法である。ただし計算値を大幅に変化させる係数・定数がある。  

例えば水収支項から考えれは土壌タンクへの降雨の配分量を調節すれはよいし．降雨からピーク  

流出の遅れは再配分定数（Hl，H2，H3）によって調節することができる。また乾燥時期の初期損  

失雨量ほ貯留タンク定数（HSl，HS2，HS3）によって調節できる。これらの作業にはマイクロコ  

ンピュータで十分に対応でき，数10回の試算を繰り返すことによってほぼ満足できる結果が得ら  

れた。表3，4はF区の各流出を記述するタソクモデルの特性値をまとめたものである。この結果  

からほ①流出率の大きかったIiSでは降雨タンクから土壌タソクヘの速度係数が他より大きく与  

えられ，②初期損失雨量が少なかったRS，LAでは貯留タンクに関する速度係数（RSl・RS2・  
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＝ ‾  

主  

図 5 タンクモデル  

Fig．5 Tankrmodel  

表 3 降雨タンクの／くラメ一夕値  

Table3 Characteristicparametervaluesofrainfalltank  
jntankmodelshowninFig．5  

Soil l｛QIRQ2  
） 

RS  （）．6   0．6  125  〔）．4  

l－A O．75  0．5  125  〔I．22  

GL O．5   0．5  188  0．22  

HA 〔）．5   0．5   柑8  0．22  

RS＝RiveTSand．LAこLight－COloredAndosol．  

GL：Gray Low）and soil．HA：lIumic＾ndosol  
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表  4 土壌タソクの／くラメ一夕値  
Table4 Characteristicparametervalues（）fsoiltankintankmodelshowninfigure5  

RI R2  R3 Ⅰ～4  HI H2 H3 IiSI RS2RS3り）PRS HSI HS2 HS3 日SM  
－（mm）－  ＋（mm）一  

RS ．035．35 ．75 1．0 11．5 3．8  

LA ．005．27 ．60 ．881l．5 1．9  

GL．Ol．29 ．67 1，0 11．3 2．8  

HA．005．42 ．69 ．9712．1 3．0  

8．8 0   0  ，6 ．3  0  0   5．0  0  

4．0 0  0   ．5 ．01 0  0  5．0  0  

5．3 0  ．15 ．5 ．01 0  4．4 3．8 14．4  

4．5 ．095．006 ．5 ．0111．4 5．0 3．8 10．8  

RS＝Riversand，LA：LightCOloredAndosol．GLニGrayLov．・1andsoi）．HA：HumicAndosoI  
RS3（JjiscalcuLatedby RS3（］－IjxPRSfrorrLJ＝2to5．  

RS3）が′j＼さく与えられ，（診流出ビ．クの鋭いものはど．流出速度係数（Rl．R2，R3，R4）のう  

ちR3，R4が大きく与えられていること等が示されていた。   

以上のように得られたタソクモデルによる計算値と実測値の比較を図6～9に示した。いずれの  

土壌もピークの位置，減衰状態等比較的よく一致し′ているが，降雨の少たいときに起こる流出水  

量の急減，あるいほGLでみられた降雨初期の高いピークにほ対応できない場合があった。これら  

にはまた別のタンクを考える必要があるれ これ以上ブラックボックスの中身を類推するにほ少々  

疑問も感じられる。この手法は本質的に大局をとらえるものとして用いるべきものであろう。ま  

た降雨と流出ピークの性質から考えて，これ以上の解析を試みるにほざらに細かいtjmesca】eの  

観測が必要であると思ゎれる。  

Au与・  Sep・  0＝ヒ・  Nov・  ［）Ⅹ：．  

1981   

図 6 流出水量の実測値と計算値の比較（川砂）  
Fig．6 Comparjsonbetween measuredandcalculateddrainagefromtankmOdelin  

Kiver sanrl 
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Aug，  Sep．  0＝t．  Nov．  ［栓C．  

L981   

囲 7 流出水長の実測値と計算値の比較（淡色黒ポク土）  

Fig・7 ComparisonbetweenmeasuredandcalculateddrainagefromtankmOdelin  

Light－COIoredAnd（）SOl  

Au9・  Sep．  Cにt．  Nov，  Cec，  
1981   

図 8 流出水量の実測値と計算値の比較（灰色低地土）  

Fig．8 Comparjsonbetween measured and calculateddrainagefromtank－mOdelin  

Grar Lowland soil 
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〔ヒヒ．  Nov．  

1981  

図 9 流出水量の実測値と計算値の比較〔腐植質黒ポク土）  

F転・9 Comparisonbetweenmeasured andcalculated drainagefrontank－mOdelin  

l・Iumic Andosol   

3．3 施肥成分の溶脱特性   

3，3」 硝酸態窒素   

観察期間のNOarNの総溶脱量はHA＞RS＞GL≒LAでありいずれもS区の方が多い（表5）。  

その藤脱パターンをみると（園10），〃A，GL，⊥Aでほ流出水NOユーN濃度が全期間はば一定に  

保たれ（園11），積算解脱量は積算流出水量とほぼ直線関係にあったのに対して，RSでは特にF区  

で流出初期に大きな濃度ピークが現れた後急速に濃度低下を起こし（図11）．S区より早い時期に  

大きな溶脱が起こり以後頭打ちとなっていた（図10）。図10の関係（蓑6）から一一定量のNO。一Nを  

溶脱する（ここでは0．5mg／cm2とした。この量はF区施肥量の60％に相当する。〕に要する積算流  

出水量を求めたところHA＜RS＜LA＜GLとなり，RSではS区で，他の3土壌ではF区でこの  

量は多い（表5）。さらに積算降水量一環算流出水長の関係（表2）から相当する積算降水量を換算  

するとRS＜HA＜LA≦GLとなり，RSでは9月中～下旬にHAでも10月初旬に，LA，GLで  

は10月22日の331mmの集中豪雨で溶脱されることになった。したがってNO，rNの溶脱ほRS  

では流出水量が多いことによって，HAでは濃度が高く維持されることによって．早く大きくおこ  

り，逆にGLでは流出水が少なく抑えられることによって．LAでほ低濃度に維持されることによっ  

て少なくなるものと理解される。   

またNO。－Nの溶脱に対する汚泥の施与効果はRSと他の土壌では異なっており，RSではF区  

にみられた濃度のど－クがS区でほ小さくなるためにわずかではあるが初期の溶脱は緩和される。  

しかし窒素施与量の多いS区（全窒素換算でS区2．78mgN／cm2に対してF区0．84mgN／cmZ）で  
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蓑 5 観察期間のNO。N総溶脱量及び0，5mgN／cm2を溶脱するのに要した流  

出水量，降水量  

Table5 TotalamountofleachedNO，－Nduringanalyzedperiod（fromAug・tOr）ec．  

1981）andamountofprecipitationanddrainageleachingO．5mgNO，LN／cm2  

Totalleached forleachingO．5mgNO，N／cm2  
Soil Treatrnent  NOヨーN  I）rainage  Precip】tation  

（mm）  （mg／cl¶2）  

．822  133  

1．041  153   

．661  226  

．758  202   

．545  186  

858  143  

294  

333   

631  

622   

905  

623  

A
 
A
 
L
 
L
 
A
 
A
 
 

L
 
L
 
G
 
G
 
H
 
H
 
 

0
 
5
 
 

7
 
に
J
′
 
 

3
 
 

2
 
9
 
 

9
 
8
 
 

RS：Riversand，LA：LightCOlored Andosol．GL：Gra〉▼Lowlandsoil，HA＝Humic  

Andoso】．  

F：Chemicalfertilizers，S：Sewages】udge．  

図10 積算流出水袋（β）と積算NOユーN溶脱量（〃）の関係  

Fig・10 Relationships between c11mulative drainage（D）and amouTlt Ofleached  

NOヨーN（入り  

RS：Riversand，Ⅰ一AニLightCO】oredAndosol．GL：GrayLowlandsoil，HA：lIumic  

Andoso】．  
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60  

40  

20  

100  

80  

60  

40  

2ロ  

図1ユ 掠算流出水量（β）とNOゴーN濃度（〟）の関係  

Fig．11Relationshipsbetweencumulativedrainage（D）andconcentrationofNO3－N  

（Ⅳ）indrajnage  

RS：Riversand，LAこLightCOloredAnd（）SOl，GL：GrayLowlandsoil．HA：Ilumic  

Andoaol 

表 6 箭算流出水量（β）と清算NO。N溶脱量（Ⅳ）の関係の回帰式  

Table6 Regressionbetweencumulativedrainage（D；mm）andcumulativeleached  

NOgN（入「；刈03mg／cm2）  

Soii Treatment Regression equatiuns 

RS  F  ∧J＝25．78＝十4．607上）＝－l．982×10‾ユβ2 2．562×105β3事●  

＋3．633×10‾邑β4＝  

RS  S  ∧「＝9．898＝十2．915β＝十5．035×10‾3β2＝ 1．440〉り05β3■■   

LA  F  ∧r＝ ．488 十2．212〟＝  

LA  S  ∧「＝6．940＝＋2．514上〉＝   

GL  F  ∧J＝一．491■ 十2．704β＝  

GL  S  ∧r＝8．447＝十3．566上）●事   

HA  F  ∧r＝－10．02＝十5．587β＝  

HA  S  〃＝一15．00●●＋5．834上）‥  

．998＝  

．999＝   

1．000‥  

1．000＝   

l．000‥  

1．000■雷   

1．000●■  

1．000＝   

RS：Riversand，LA：LightCOloredAndosoI，GL：Gra〉r LowIandsoil．HA：‖心mc Ar）dosoL  

F：Chemica】†ertilizers．SニSewagesludge．  

＝：Significantatl％1eve）．’＝Significantat5％1eve】，  
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ほ以後も濃度が高く維持されることになり，他の3土壌同様総溶脱量はF区より多くなる。   

このような不活性な砂質土のNO3－N濃度変化をみると汚泥の有機物としての効果がうかがえる。  

すなわち有機物の無機態窒素のプールとしてのsourceSink効果である。土嚢有機物に乏しいRS  

では溶脱過程の全般にわたって汚泥ほ主としてsourceとして働き，その濃度変化ほ時期的な放出  

速度を反映していると考えられる。一方他の3土壌でほ土壌有扱物の働きが強く現れRSでみられ  

たようなNO。一Nの濃度変化ほ土壌有供物と土壌溶液の問のやりとりの過程でマスクされてしまう。  

結果的に土嚢有機物含量の多いHAでNO。－N濃度は最も高く推移し，施肥区間差は小さい。次  

いで有機物含量が多かったのはLAであるが，NO。N濃度ほGLより低く推移していた。このこ  

とほ淡色黒ポク土でよく観察されるアニオン吸着能によるものと思われる11）。このように濃度ほ低  

く抑えられてはいたが，施肥区間差ほHA同様小さく，士族有機物含量がLAより少ないGLで  

大きな施肥区間差がみられた。   

以上のように有機物がNO。N濃度の調節を行っていることほ明らかであり，このSOurCeSink  

機能をさらに具体的なものにする必要があろう。   

3．3．2 カリウム   

観察期間の総溶脱量ほRS＞rIA＞LA≒GLでありRSでほF区が他の3土壌ではS区が多い（蓑  

7）。その潜脱パターンはいずれも積算流出水が多くなるにつれて濃度低下が起こるために（図13）  

溶脱量が抑制されてきていた（図12）。さらにRSを除いて他の3土壌の2施肥区間の溶脱バク【  

蓑  7 観測期間のK総溶脱量及び0．15mgK／cm2を溶脱するのに要した流出水  

是，降水量  

Table7 TotalleachedKduringanalyzed period（from Aug．to Dec．in1981）and  

amountofprecipitationanddrainageleachingO15mgK／cm2  

Total leached forleachingO．15mgK／em2  
Soil Treatment  K  DraiTlage  Precipltation  

（mg／cm2）  （mm）  

402  123  

3∩5  152   

．181  234  

．185  226   

．162  184  

．188  182   

．209  135  

．223  135  

O
U
 
1
 
 
 
4
 
3
 
 

7
 
3
 
 
5
 
8
 
 

2
 
3
 
 
6
 
仁
U
 
 

RS  

RS   

l－A  

LA   

GL  

（；L   

rIA  

HA  

900  

728   

607  

540  

RS：Riversand，LA：l．ight－CO］ored And（1SO】，GL：GrayI．owlandsoil．flA＝llumic  

Andosol．  

F：Chemicalfertilizers．S：Sewages］udge．  
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‾‾ 0．5   

∈ U  

盲0▲4  

0＿】  

0＿2  

0．1  

0．5  

0．4  

．  

D＿2  

0，1  

D  lO0  200  ∋OD  400  500 100  2Dロ  コ00  400  500  

D （m）  
図12 積算流出水量（β）と積算K溶腕畳（〟）の関係  
Fig・12 Relationshipsbetweencumム1ativedrainage（D）andam。。nt。fl。aCh。dK（K）  

RS＝Riversand，LA＝LightCOIoredAIldosol，GI∴GrayLowlandsoil，IIA：Humjc  

Andosol 

図13 積算流出水量（β）とK濃度（〟）の関係  

Fig．13 Relationshipsbetweencumulativedrajnage（D）andconcentrationofK（K）  

indrainage  

RS：Riversand，LA：Ligh卜COIoredAnd（）SOl．GL：CrayLowlandsoi］，HA：l・Iumic  

Alldosol．  
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ソにほ全く差がなく2施肥区間の総溶脱量の差は総流出水量の差によるものであったのに対して  

lミSでほ明らかにS区で低く抑えられている（図12）。ただしNO3－Nのように2施肥区間の濃度変  

化／＜ターンに大きな差がみられたわけではなく，また2施肥区間の施肥畳もF区が0．44mgK／cm2．  

S区が0．23mgK／cm2と異なっているために汚泥の施与効果を論じるにはもう少し細かい実験が必  

要である。   

土壌間差についてほ次のような特徴がみられる。すなわち囲12の関係から（表8）から一定量の  

Kを溶脱する（ここではF区施肥豊の34％に相当する0．15mgK／cm2とした）に要する積算流出水  

量を求めたところRS＜HAくGLくLAとなり，相当する降水量に換算するとRS＜HA＜LA＜GL  

であ？た（表7）。この結果はNO。Nの場合とほは同じであったが，周知のとおりKはNH4と同  

様結晶性粘土鉱物との親和性が高い12りこもかかわらずGLの流出水に対する溶脱抵抗がLAより  

弱くなっている。ライシメpタ一当たりのCECほGLで19．9meq／cm2，LAで16・6m印／cm2で  

あり，施肥是はわずか0．011meq／cm2であるから吸着特性による差が強く出る場合が多いこと12）  

を考えると，これな逆転する依作が溶脱過程に含まれていたと考えざるを得ない。今後の課題で  

ある。  

蓑 8 積算流出水量（β）と積算K浴脱量（∬）の関係の回帰式  
Table8 Regressionbetweencumulativedrainage（D；mm）andcumulativeleached  

K（〟；×103mg／cm2）  

Regressionequations  so‖Treatment  

F  Å「＝－2．686＝十l．421上）＝1，512×103β2＝＋6．046XlO‾7上）3＝  

S  〟＝－2．094■●＋1．171上）＝【l．103×10‾3β2◆＊＋8．146×10▲且β3  

1．000●●  

1．000＝   

1．000＝  

1．000＝   

1．000＝  

l．000●■   

1．000●■  

l、【）Ⅲ）‥  

S
 
S
 
A
 
A
 
 

R
 
‖
K
 
L
 
L
 
 

〟＝ ．243 ＋．967上）＝2．】08XlO‾3β2■■＋3．056×1（）6β3＝  

〟＝ ．793＝＋．939ノ〕＝－1．636×1（）3〃2＝十1．777×106β3‥   

〟＝ ．175＝＋1．343上）＝－4．717×10‾3β2＝十1．003×105J）3＝  

〟＝ ．469＝＋l．172β＝－2．761×10さβ2■＊＋4．675×10‾6β3‥   

〟＝ ．143 十1．356上）＝1．827×10ユβ2＝＋4．223×10‾丁上）3  

打＝ ．455■ ＋1、289上）＝l．116×10‾｝β2＝ 1、46（lXl（）‾6β3＝  

GL  F  

GL  S   

I1A  F  

l■lA  S  

RS：tくiversand．I．A：Light－COlorcdAndosoLGL：GrayLowlandsoil，HA：HumicAndosoI  

F：Chcmicalfertilizers，S：Sewages】udge・  

‥：SignificanLatl％】eヽ・el．●：Signjficanlat5％1evel．   
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汚泥施用土壌におけるリンの垂直分布   

VerticalDistribution ofTotalPhosphorusConcentrationinSoils  

Treatedwith DomesticSewageSludge  

藤井臨博1・2・山口武則3   

Kunihiro FUJlllI2andTakenoriYAMAGUCli13  

要 旨   
滑石択と塩化第二鉄を脱水助剤とする生活廃水処理場の脱水汚泥な合計45t化a施用した  

淡色黒ポク土，灰色低地二1二（沖楕土），黒ポク土及び川砂における全リソの垂直分布を最終  

の汚泥施用後2年日に調査した。淡色黒ポク士，黒ポク土及び川砂区における地表下15－20  

cmの下層土の仝リソ含有量ほ，それ以‾Fの層（20cm）の層における含有量より高かった。  

この結果ほ，汚泥中のリソが表層土から下層土に移動することを示竣している。  

Abstract  

Studieswereconductedusingsoilsampleseollected attwoyearsafterthefinal  

sludge appllCation from sludgetreatedIight－COlored andosol，graylowland soil，  

humic andosoland river sand．AppIied sludge，dehydrated withlime and ferric  

Chloride∴WaSprOducedinadomesticsewagetreatmentplantar）ditstotalaccumula－  

tiveloadingrateswere45drymetrictons／ha．TotalphospllOruSCOntentSOfsul〕SOils  

o‖tghtCOloredandosol，humicandosolandri＼，ersand（1520cm）werehjgher than  

those of soillayers below20cm．Those results suggested that phosphorusin the  

sludgewastransportedfromthesurfacesoiltothesubsoil．  

Key words：Totalphosphorus．Vcrticaldistribution，Surfacesoil，Subsoil，Domestic  

SeWagetreatmentplant  
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藤井閲博・山口武則  

．1 はじめに   

土壌ほリソの吸着能力をもっており，土壌に添加されたリンほ土壌に吸着保持され，植物に吸  

収されにくい形態となることが広く知られている。なかでも．火山灰に由来する土壌の吸着力ほ  

強く植物を正常に生育させるた獲付こは多量のリソ酸肥料の施用が必要である。このように，リソ  

ほ土壌に吸着されるために下層土や地下水に移動しないものとみなされている。汚泥に含有され  

るリソも同様と考えられていたが，最近，群馬県農業試験場ほ，し尿処理場の消化汚泥を施用し  

た淡色黒ポク土においてリソが下層土へ移動することを報告1〉し，汚泥中リソ酸の移動が注目され  

るようになった。この点を解明するた捌こ前＃2）において報告した国立公害研究所の屋外ライシメ「  

タ∴（有底枠）の未消化石灰汚泥連用土壌を深さ別に採取し，含有されるリソを計測して石灰汚泥  

中のリソの下層土への移動を追跡した。本報告はその結果に関するものである。   

2 実験方法   

有底枠に充てんされた土壁，施用された汚泥，試顧区の内容，試験の経過，土壌試料の採取時  

期，位置，探さ，試料の調製法などは前報2〉において報告したとおりである。前報において土壌p上J  

の計測のために調製した土壌試料を凰乾した後，常法3）に従って全リン（T－P）を測定した。同時に  

参考としてリソ酸吸収係数も常法4）に従って測定した。測定ほ日立製作所製分光光度計Mode1  

10020型を用いた。なお，有底枠へ充てんされた土壌の全リソ含有量とリソ酸吸収係数を表1に  

示した。測定した土壌ほ第6層（30－40cm層）までであった。表2に汚泥施用区及び化学肥料施用  

区の土壌の探さ別TrP濃度を示した。各層のT－Pは3箇所の平均値である。また，土壌のLリソ  

靡吸収係数を表3に示した。  

表 l供試土壌の全リソ含有量及びリソ酸吸収係数  

TablelTotalphosphorusconcentrationandphosphateabsorptlOnCOefficentof  

soils used  

TPmg／kgdr）▼SOil  

f〉】ot  

sand LightCO】oredGrayLowland Humic    A 
nndosol Soil  Andoso【   

Fertilizers   232  584  357  1896   

SewageSludge   222  579  365  1892   

l〉AC＊（AbsorbedP205mg／100gdrysoil）  

sand LightpcoloredGraゝ▼Lowland Humic    AndosoI S 
Plot  oi）  Andosol   

Fertilizers   100  2160  830  1880   

SelVageS】udge   9け  2220  引0  】880   

◆：PhosphateAbsorptionCoefficient  
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汚泥施用土壌におけるリソの垂直分布  

表  2 汚泥及び化学肥料施用土壌における全リソ濃度の垂直分布  

Table2 Verticaldistributionoftota】phosphorusinsoiltreatedwithsewagesludge  

．or chemicalfertilizers  

（T一Ⅰ）nlg／kgdrysoil）  

SludgeTreatedl）lot  

Depth  sand Light－COIoredGra｝rI・OWland Humic    A 
（cm）  Andasol Soil  Andosol   

0 5   538  1078  591  2312   

5－10   487  1096  599  2283   

10－15   457  1（）75  535  2224   

15－20   384  988  399  2015   

20－30   277  851  377  1942   

3（ト4（）   262  819  393  1898   

α1evel   ・0＿け1  0、01  （l．nl  O．肌   

LSD（0．05）   54  65  24  88   

FertilizcrTreatedPIot  

Depth  
Sand  
LedGray’1and 

（cm）  】   

∩ 5   695  1797  9痴  3訓7   

510   766  1851  991  3182   

10－15   633  1777  786  2721   

15－20   431  1293  423  2220   

20－30   355  85〔）  39〔）  2075   

30－40   313  845  422  2133   

α1eヽrel   0．01  0．01  0．01  0．01   

LSD（0．05）   94  169  91  117  

3 結果及び考察   

表2に示した汚泥施用区におけるT－P濃度の深さ別分布から次のことが明らかにされた。すな  

わち，川砂区では汚泥混合層（0－15cm層）に続く第4層（15．20cm層）におけるT－P濃度は，  

第3層（lO－15cm層）より明らかに低いが．第5層（20－30cm層）及び第6層（3040cm層）  

より明らかに高い。淡色黒ポク土でも同様である。灰色低地土では汚泥施用層内で明らかな濃度  

の差があり，第3層（1015cm層）が1，2層より明らかに低く，かつ，第3層は第4層より明ら  

かに高い。しかし，第4層から6層までの3層間にほ有意差が認められない。黒ポク土では汚泥  

施用3層間，4と5層聞及び5と6層間には有意差が認められないが，4と6層問には有意差が認  

められる。  
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表 3 汚泥及び化学肥料施用土壌におけるリソ酸吸収係数の垂直分布  

Table3 Verticaldistributionofphosphateabsorptioncoefficientinsoilstreatedwith  

SeWageSludgeorchemica】fertilizers  

〔Absorbed P20百mg／100gdr）7SOj】）  

SludgeTreatedPlot  

Deptll  
sand  

LightCOloredGrayLowland Humic  

（Cm）  Al】dDSO】  SDi】  Arldoso】   

0 5   260  2090  1040  1910   

5－1〔）   250  2160  1060  19〔）0   

10－15   250  2180  990  1900   

1520   190  2210  910  1890   

2〔ト30   1ZO  2250  870  186（）   

30－40   130  2270  880  1860   

α1evel   0．O1  0．01  0．01  〔し01   

LSD（0．05）   40  180  50  30   

FertilizeTTreatedPlot  

Depth  sand Light－CO】oredGrayLov・，1and Humic  
（cm）  AndosoI  Soil  Andosol   

05   160  2040  860  1790   

510   140  ZO60  920  1800   

10－15   140  2（帽0  850  1760   

1520   120  2190  880  1840   

2030   100  2210  870  1840   

30－40   ‖0  2220  別0  186t）   

α1evel   0．01  0．01  0．05   

LSD（0．05）   30  50  50  80  

これらの結果ほ，川砂，淡色黒ポク土及び黒ポク土では汚泥混合層以下の下層土の全リソ濃度  

が上昇していることを示している。換言すれば，汚泥中に含まれるリノが下層土に移動したこと  

を示している。群馬県農業試験場における調査1）はリノ（酸）含有量の極めて高いし尿消化汚泥  

（T－P20510．6％）が施用された淡色黒ポク土で行われたが，ここで示したように群馬県農試より  

低リソの石灰汚泥施用土壌においても汚泥中のリノが下層土に移動することが明らかにされた。  

群馬県農試における調査では全リソとしてではなく可給態（植物に吸収される形態）として計測さ  

れている。   

このリソの下層土への移動は，川砂及び決色黒ボク土では汚泥施用区特有の現象ではなく化学  

肥料施用区でも第4層（肥料混合層に続く層）に移動していることが認められた（蓑2）。  
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表3には参考としてリソ酸吸収係数を示した。汚泥区でほ，川砂，灰色低地土及び黒ポク土に  

おいて汚泥混合層の吸収係数が20cm以下の下層土より高くなっている。淡色黒ボク土でほ逝に  

下層土の吸収係数が汚泥混合層より高い傾向Fこあった。なれ 川砂及び淡色黒ポク土においては  

汚泥施用による影響が第4層に及んでいることが示されている。化学肥料施用区の川砂及び灰色  

低地土では下層土より肥料混合層の吸収係数が高く，両黒ボク土では遵に低い傾向にあった。こ  

のように，汚泥の施用は土壌のリノ吸着能をも変化させることが明らかにされた。川砂及び灰色  

低地土におけるリソ酸吸収係数の上昇ほ，汚泥に多量に含有され，施用によって土壌中に持ち込  

まれたカルシウムと鉄によるものであろう。   
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FormsofMn，Zn，Cuim EacllLayerofSoils  

ContinuouslyTreatedwithSewageSludge  
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TakenoriYAMAGUCHIl，Sueo ASO2and Kunihjro FUJII3・4  

andKunihiro FUJII”  

要 旨   
石灰凝集生活廃水汚泥を3年間連用（汚泥2．5t／10a，年2閻）．その後，2年間無施用で  

経過した4種類の土壌（砂質二L 淡色黒ポク土，沖漬土及び黒ポクニ1二）について，土壌層位  

別（05，510，1015，1520，20－25，25－30cnlの6同位）にMn，Zn及びCuの分布を調  

べ，さらに土壌中の可溶性倭金属の測定法として一般化されている抽出法により，これら  

の形態を検討した。その結果，汚泥連用土壌における全Ⅳh．全Zn及び全Cuほ，汚泥並  

びに化学肥料区のいずれも淡色第ポク土＞沖積土＞≠黒ポア土≫砂質二i＝を示し，汚泥区のZn  

は淡色黒ポク土及び黒ポクニヒで，また，Cuほ黒ポク土で高く，いずJlも化学肥料区を上回っ  

た。全Znは，汚泥施用層の‾F層第4層位まで高く，汚泥施用層からの全Znの移動が認め  

られた。名土壌におけるMn，Zn及びCuほ，大部分が1％Er）TA．0．1N塩酸及び0．2M  

ビロリソ酸ナトリウム可溶態として存在し，特に，汚泥連用士族におけるZr＝′ま．1％Er）TA．  

0．1N塩酸及び0．2M【ビロリソ酸ナトリウム可溶の形態として存在し，全Znより，さらに  

‾F頓に移動することが明らかになった。  

Abstraet  

DistributionofMn，ZnandCしLinsixsoillayers（O－5．510，1015，1520，2025and  
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25－30crn）offour kindsofsoils（sandysoil，light－COloredandosol，alluvialsoil．and  
humjcandosoり，とo whichlimeddomesとicsell▼ageS）udgeandchemjc封ferti】izerhad  
beencontinuously applied over threeyearsand then untreated for tw（）yearS，WaS  
determined and their forms were examined b）▼meanS Of a generalized method of  
extractirlgSOlublemetalsfr（）mSOils．withthefo1lowingresults・  
ToLa】con［entso川餌，ZnandCudecreasedjnthefo‖owjngorder二】igh卜亡0】ored  

andosol＞alluvialsoil＞humicandosol≫sandysoil，bothinsludgetreatedsoilsandin  
chemicalfertilizer、treatedsoils．   

Zn contentin the sludgetreated soils were highinlight colored and humic  
andoso】sandCucontentlVaShjghjnhumjc∂ndoso】．eiけ把rbejnghjgherけ即thosejn  
thechemicalfertilizer－treated soils．   

TotalZn contentwashigh through out the four soillayers under the sludge  
treatedlayer，indicatingtranslocationofZnfromthesludgetreatedlayerL  
入すostofMn，ZnandCuina】】soilsexjstedasユ％EDTA，0．】Nh）▼droch】orjcac5d，  
andO．2Msodiumpyrophosphatesolubleforms，andespecially，Zninthesludgertrear  
ted soils existed asl％EDTA，0．1N hydrochloric acid，and O．2M sodiurn pyro－  
phosphatesolubleforms，indicatingfurthertransIocationascomparedtototalZn・  
Keyword5：S帥7age5】udge，Ⅰ】eav）rmeta】s，Mn，Zn，Cu   

1 はじめに   

著者らほ，前報1＝こおいて，石灰凝集生活廃水汚泥中のMn，Zn及びCuの形態について，Mn  

及びZnほ，大部分が1％EDTA可溶部並びに0，1N塩酸可溶部として，また．Cuほ1％EDTA  

可溶部並びに0，2Mピロリソ酸ナトリウム可溶部として存在することを報告した。   

本報告は，前報1）に続き，著者らが一連の研究に供試している石灰凝集生活廃水汚泥を4種類の  

土壁が充てんされた屋外ライシメーークー（有圧砕）に3年間連用し，その後，2年間無施用で経過し  

た土嚢について，土嚢層位別にMn，Zn及びCuの分布を調査し，これらの重金属の下層への移  

動状況を検討した。さらに，前報l’）と同様に，土壌中の可溶性重金属の測定として一・般化されてい  

る抽出法により，これらの形態別の分布状況を調査した成果に関するものである。   

2 実験方法   

試験設計，栽培計軌供試土壌及び汚泥等の実験条件は，前報1）で報告したとおりである。なお，  

昭和57年度は両石底枠ともに汚泥またほ化学肥料を施用せず，夏作はゾルガム，冬作ほホウレツ  

ソウを栽培した。   

このような経過をたどった各有底枠の土壊を採取した。図1は土壌の採取位置を示し，冬着底  

枠において2箇所で昭和58年6月Z9日に実施した。   

土壌採取層位は，0～5，5～10，10～15，15～20，20～25・25～30cmの6層から採取した0な  

お，汚泥及び化学肥料の混合層は0～15cmの3層である。  
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汚泥連用二L壌における土壁層位別Mn，Zn，Cuの形態  
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 図1土壌採取位置  

Fig．1Samplingsite  

圏こApplicationofsewagesludge  

O；Samplingsite  

採取した土壌は，夙乾後，2mmのフルイでふるい分けして分析試料とした。   

各土壌分析試料は，硝酸・過塩素酸で湿式分解し2〉，ろ過定容して，ろ液を原子吸光分析に供し，  

全Mn，全Zn及び全Cuを測定した。   

他方，土壁中の可溶性重金属の測定として用いられている水，0．1N塩酸，0，2Mビロリソ酸ナ  

トリウム．1％EDTA及び1N酢酸7ソモニウム（pH7．0）を用いて，土壌層位別の重金属の形態  

分析を行った。すなわち，土嚢試料各10gにそれぞれの抽出液50mJを加え1時間の振とう抽出  

を行い，抽出液ほ抽出後，ろ別してろ液を原子吸光分析に供し，Mn，Zn及びCuの分析を行った。   

3 結果及び考察   

表1は4種類の土壌における土壌層位別の全Mn，全ZTl及び全Cuの分布を示したものである。   

全M几 全Zn及び全Cuほ，衰1に示したように，汚泥及び化学肥料区のいずれも淡色黒ポク  

土，沖積土，黒ポク土，砂賀土の順に低く，土壌の種板による全Mn，全Zn及び全Cuの相違が  

認められた。なお，汚泥施用区の全Znは，砂賓土，淡色黒ポク土，沖積土及び黒ポク土で，また，  

全Cuは，砂質土及び黒ポク土でそれぞれ高く，化学肥料区を上回ることが認められた。   

園2ほ，各土壌の層位別全Znの分布を示したものである。全Znは汚泥混合層である第1層か  

ら第3層（0～15cm）で高く，汚泥が施用されていない第5層及び第6層（20～30cm）で低いことが  

認められた。第4層（15～20cm）は汚泥混合層の次層（15～20cm）であるが，この層の全ZTlほ，そ  

れ以下（20cm以下）より明らかに高水準値を示した。これと同様の傾向が砂質土及び黒ポク土にお  

ける土壌層位別の全Cuについても認められた（蓑1）。   

本石底枠では，汚泥混合時の耕うんほ0～15cm，すなわち，第l層から第3層までしか耕うん  

されておらず，第1層から第3層における全Zn及び全Cuの増加ほ，汚泥施用に伴うZn及びCu  
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蓑 1土壌層位別の全Mn，全Zn及び全Cuの分布  
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汚泥連用二t二壊における土壁一再位別入札 Zn，Cuの形態  

Sandy soll  Llghヒ COlored  Alluvlals（）il  Humlc andos01  

andos⊂】1  

Zn／▲g／萬Dr〉r SOi1  7nl膵／g Dry soil  ZnJ′g／g DI・〉・SOil  Zn〟g／g ur〉Sりil  

図 2 汚泥連用土壌中における土寮層位別の全Zn含量  

Fig．2 TotalcontentsofZIlatSixsoillayersofthesoilstowhichsewagesludgewas  

COnthluOuSl〉▼applieds  

圃；Applicationofsewagesludge  

の菩掛こよるものと考えられる。また，汚泥施用層の次層である第4層の全Zn及び全Cuの増加  

ほ，上層からの移動3）によるものと考えられる。   

表2は，各土壁中におけるMn，Zn及びCuの形態を抽出法により検討した結果を示したもの  

である。   

4種類の土壌におけるMn，Zn及びCuは，砂質土でほ0．1N塩酸可溶部＞1％EDTA可溶部＞  

0．2Mビロリン酸ナトリウム可溶部を示した。淡色黒ポク土でほ，Mnほ1％ED′1、A可溶部＞0．1  

N塩酸可溶部＞0．2Mビロリソ酸ナトリウム可溶部を示した。また．Zn及びCuは1％EDTA＞  

0．2Mピロリソ酸ナトリウム＞0．1N塩酸可溶部を示した。沖積土でほ，Mn及びCuは1％EDTA  

可溶部＞0．1N塩酸可溶部＞0．2Mビロリン酸ナトリウムを示した。Znほ1％EDTA可溶部＞0，2  

Mピロリソ酸ナトリウム＞0，1N塩酸可溶部を示した。黒ポク土では．Mn及びCuは0・2Mピロ  

リン酸ナトリウム可溶部＞1％EDTA可溶部＞0．1N塩酸可溶部を示した。Znほ1％EDTA可溶  

部＞0．2Mビロリソ酸ナトリウム可溶部を示した。これらのうち，汚泥施用区で高い値を示した  

のほ，砂質土ではMn，Zn及びCuの0．1N塩酸可溶部，1％El）TA可溶部及び0■2MビロリY  

酸ナトリウム可溶部であった。淡色黒ポク土ではZnの1％EDTA及び0．2Mビロリソ簡ナトリ  

ウム可溶部，沖積土では，Znの1％EDTA，0．1N塩酸及び0，2MピF2リソ酸ナトリウム可溶部  

である。黒ポク土では，Mn，Zn及びCuの1％EDTA，0，2Mピロリソ酸ナトリウム及び0■1N  

塩酸可溶部である。なお，これら4種瑛の土掛こおけるMn，Zn及びCuの水及び1N酢酸7ノ  

モニウム可溶部は，汚泥及び化学肥料施用区ともに極めて低い値を示した。   

図3ほ，4種類の土掛こおけるZnの1％EI〕TA，（）．1N塩酸及び0．2Mピロリソ酸ナトリウム  
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蓑 2 各土壌中における土壌層位別Mn，Zn及びCuの形態  
Table2 FormsofMn，ZnandCuateachsoillayeroffourkindsofsoils  
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Fig．3 continued   

可溶部について土壌層位別の分布を示したものである。図3に示したように，これらの形態は，  

汚泥混合層である第1層から第3層（0～15cm）で高く，汚泥の施用されていない第6層（25～30  

Cm）で低い値を示し，第4層及び第5層（15～25cm）が，第6層（25～30cm）より高い値を示した。  

このことから，これらの形態は全Znより，さらに下層に移動しやすい形態であると考えられる。   

以上に示したように，汚泥連用土壌における全Mn．全Zn及び全Cuは，汚泥及び化学肥料区  

のいすれも淡色黒ポク土 沖積土，黒ポク土 砂質土の順に低く，土壁の種掛こよって異なるこ  

とが明らかになった。さらに，汚泥施用区における全Znは4種類の土壌で，また，全Cuは砂質  

土及び黒ポク土でそれぞれ高く，化学肥料区を上田ることが認められた。一一方，全Znほ，汚泥を  

連用した4優顆の土壌において，汚泥施用層の下層第4層位まで高く，汚泥混合層からのZnの移  

動が認められた。この傾向ほ砂質土及び黒ポク土における層位別の全Cuについても認められた。   

各土壌中のMn，Zn及びCuは，大部分が1％EDTA，0．1N塩酸及び0．2Mビロリソ酸ナトリ  

ウム可溶部とし7：存在し．特に，汚泥連用土壌におけるZnほ1％EDTA，0，1N塩酸及び0，2M  

ビロリソ酸ナトリウム可溶の形態として存在することが明らかになった。  
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汚泥の水田土壌還元による陸水環境に及ばす影響   

EffectsofPaddyFieldApplication ofSewageSludge  

OntheAquatic EnvironlTtent  

矢木修身1・稲森悠乎1・広木幹也1  

大久保紀男2・須藤隆一1   

0samiYAGIl，YuheiINAMORll，Mikiya HIROKII  

NorioOKUI∃02and RyuichiSUDOl  

要 旨   
水田用の大塑ライシメー∵ダ【ろ用いて，‾F水汚泥を水田土壌に還元した場合の陸水環境  

特に窒素，リソの陸水への負荷並びに藻煩増殖に及ばす影響について検討を加えた。3種の  

下水汚泥の施用区と対照としての無施用区の4基のライシノーターを用い，田面水及び浸  

透水の水質分析並びに藻類培養試験を行い以下のことを明らかにした。   

汚泥を水田土壌に還元した場合，田面水中の窒素濃度は施用両後で高くなり，最大  

NH4－N2．45mg／／．NO2，。N8．93mg／′を示した。リンは最大で0．054mg／／であった。  

またAGI）の最大値ほ肋■〔・／て）り1ゞ血，5ピノピタZ〟∫／用′77でそれぞれ9．4mg／／，7．Omg／Jでいずれ  

も施用後2か月以内のものであった。施用後2か月間ほ汚泥からの栄養物薔が田面水に混  

入することが予想された。－一方，浸透水ほ施用汚泥の影響をはとんど受けないものと考え  

られた。   

全国の湖沼で水の華を形成し大きな問題となっているA批／ノ♂り隼／Ji並びに培養標準種であ  

る5最初】〟Sれけ）】r坤r王■㍍椚服雨用1を用いて田南東と浸透水の制限栄養物屑米ついて検討を加  

えた。田面水及び土壌浸透水ほ5ど／βJプ那／／■7川7にとってリソ制限になっていた。また〟gcJ′0－  

cッs～rsの場合，田面水及び浸透水に窒素，リノを添加しても増殖が認められすキレート物質  

であるED′1、Aを同時に添加すると増殖が認められることから，田面水及び土壌浸透水ほ  

仙■川呵血‘∫にとって増殖しにくい水質となっていることが判明した。  

Abstract  

Effects ofsewages】udge treatment of padd）▼fields oIlthe aquatic environment  

Wereinvestigatcd uslngl）▼Simctersin a greenhouse．Three kinds of sludge were  

appliedtopaddyfields．NutrierltCOnCentrationsandAlgalGrowthPotential（AGP）  

1．国立公害研究所 水質二iニ壌環境部 〒305茨城県筑波郡谷田郡町小野川16番2   
Walerand Soi］EnvironmentalDivision，the NationalInstiluteforEnvironmentalStudies．Yatabe－   

machi．Tsukuba，lbaraki3り5，Japan．  
2．昭和57～60年度 国立公賓研儲所共同研究員（東邦大学理学部 〒274船橋市三山2－2－1）   

ResearchCollaborator of the Nationallnstitute forEnvironmcntalStudies．PTeSent Address：TohD   

University．Facu］tyofScience．Mi〉rama．Funabashi，Chiba274．Japan，  
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矢木修身ら  

ofsurface waterandleachatewere measured，  

Nitrogenandphosphorusconcentrationsinthesurfacewaterincreasedbysludge  

treatmentfor2months，Maximum NH．－N，NO2rN＋NO3－N，and PO．－Pconcenr  

trationswere2．45mg／／，8．93mg／Jand O．054mg／／respectiveZyr However，aFter2  

monthsoftreatment，thenitrogenandphosphatec（mCentrationsreducedtothesame  

levelsasthatofnortreatment．AGPvaluesofJIIi（・7・0り5tisflos一岬招eandSeIe71LtS！nL”7  

capljcor771（ttim forsurfacev．TaterWere9．4mg／［and7．Omg／／，reSPeCtively．There－  

fore．itisimportanttopaycarefulattentiontothemanagemantofthesurfacewater  

levelofpaddyfieldfor2monthsowingsludgeamendment．  

TheconcentrationsofnitrogenandphosphorusandAGPvaluesofleachatewere  

bothl′er）▼】珊▼andtheselra】ueslろrerethesameasfのrthoseforno∫－－treated】eachate・h  

seemedthatthesludgetreatmenthadnoeffectstothewaterqualityoftheleachate・  

Thelimiting nutrient of theleachate was phosphorus for S．c”P）’［cwll／ltLtm・  

lpIowever，No growth stimulatioIlOf M．jlos－aql（ae WaS Observed upon addition of  

phosphorustotheleachate・AdditionsofphosphorusandEl）TAtotheleachatewere  

ver与reffec亡i＼・erOr仁hegrol～’止ofノlブ．＿勅ム’呵Jrげg．  

Keywords：Sludge．M［crocyJis，AGT〕．Leachate   

1 はじめに   

近年，下水道の普及に伴い，全国各地の‾F水処理現場で大量の余剰汚泥が発生しており，その  

量は昭和58年にほ232方tにも達し1），その処理処分法が大きな問題となっている。この汚泥処分  

法として焼却，あるいは，埋立や縁農地還元さらにコソボスト化が用いられてきた。汚泥は多量  

の窒素とリンと看顔物を含んでいるため，有機物肥料として録農地へ還元することが大いに期待  

されている。しかしながら多量の汚泥を土壌還元した場合，汚泥成分の表層水及び地下水を汚染  

させることが懸念されており，この点についてほこれまでにあまり研究がなされていない。著者  

らは，畑地に汚泥を還元した場合の浸透水への影響について既に報告したが2），今回は水田用の大  

型ライシメーターを用いて下水汚泥を水田土壁に還元Lた場合の陸水環掛こ及ばす影響について  

検討を加えた。特に田面水ほそのまま河川や掛捌こ流入する恐れがあり，そのため田面水並びに  

浸透水の両者の水質並びにAGP（AlgalGrowthPotential，藻類生産の潜在能力）を測定すること  

により，鴇面水及び浸透水の富栄養化への影響を中心に検討を加えた。   

2 実辱奥方法   

2，1ライシメーター   

実験に用いた4基の水田用ライシメーターほ屈1，図2に示すとおり内径l・7m，直胴部2▲3m  

の円筒型で容積が約5m3あり水田をシミュレートしたものである。■土壌の充てんは図2に示すよ  

うに，ライシノーークーの底部に磁性のポールミルと石英砂を敷きつめ，その上に土層が196mに  

なるように茨城県筑波郡筑波町より採取した水田の下層土（沖椿土壌）を圧密沈降させて充てんし  
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汚泥の水田土盛還元による陸水環掛こ及はす影響  

図1ライシメ←ター外観図  

FigLlOuLlineoflysimcter  
′rE；ThcrnlOTr）eter，IJS＝LiquidsarnplerlGS＝Gassampler  

トー ー70CH－1  

譜
丁
醐
⊥
…
一
 
 

15MM¢  

図 2 ライシメータrの構造  

Fig．2 Structureoflys】meter  

た。充てんには22か月間を要したが，沈降が停止したのちに作土を14cm充てんした。4基いず  

れも自然光の当たる室内に設置されており，蓋内ほ20～250C，湿度60％，地温は1SqCに制御され  

ている。  
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2．2 供試汚泥   

使用した汚泥を表1に示すが，No．2のライシメーターにほT市下水処理場の汚泥を消石灰及  

び塩化第2鉄を加えて凝集，脱水後乾燥させたもの，No．3のライシメーターにほN市下水処理  

の汚泥を高分子凝集剤により凝集，脱水後乾燥させたもの，No，4のライシメーターにほM市下  

水処理場の汚泥を高分子凝集剤で凝集させた後，嫌気性消化した汚泥を用いた No」のライシメー  

ターほ汚泥無施用対照区とした。汚泥の施用量は，窒素の呈上して160kg－N／haになるよう，No．  

2，No．3，No．4のライシノトーター「に5t，3t，3．7t／haをそれぞれ施用した。汚泥ほ表層10cm  

の土壌と混合して施用した。  

蓑 1下水汚泥の種腰  

Tablel Characteristicsofsewagesludge  

Lysimeter  

No．1  No．2  No．3  No．4  

Location of  
sewage plant 

Coag山arI亡S  
forsludge■  

S】udge  
treatment  

Arnendment  
amoumt  

With out Tcity  N city M city 
sludge  
amendment  Ca（0】・り2，  

FeCla  

Raw  
Sludge  

5t／ha  
（161）kg－N／ha）  

Polymer  Polymer  

Raw  
Sludge  

3t／ha  
（160kg－N／ha）  

Digested  
Sludge  

3．7t／ha  
（160kgN／ha）  

2．3 ライシメーターの運転及び採水期間  

ライシメーターの運転及び採水期間を蓑2に示すが5月16日に土壌表層10cmに汚泥を混ぜた  

表  2 田面水と浸透水の採水日  

Table2 Sampllngtimeofsurfacewaterandleachate  

1983，5，16 Sewagesludgeamendment  

5．23 Mixingofsurfacesoi1  

5．24 Samplingofsurfacewater（1week）  

5．25Iiicel柑SP】ar】ted  

7．11Samplingofsurfacewaterandleachate（8week）  

8．ZZ Samplin官OfsurねcevJaterandleachate（14week）   

10．3 Samplingofsurfacewaterandleachate（20week）   

10・28 Stopirrlgationofsurfacewater  

ll．14 Rice was harvested  
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汚泥の水団土壌還元による陸水環境に及ぼす影響   

後10cmの水をはり，その1週間後に代かきを行い・翌日採水しこれを施用1週間後の田面水と  

した。さらにこの翌日田植えを行ったのち，7月11日（8週間後）・8月22日（14週間後），10月3  

日（20週間後）に田面水及び浸透水の採水を行った0浸透水ほ土壁表面より35cmのところより採  

取した。また，この間田面水の水位を2cmに保ち．減少した分についてほ蒸留水を補給した0な  

お10月28日に水入れを停止し11月14日に稲刈りを行った。   

2．4 水質分析の方法3）   

田面水及び浸透水についてほ，NH．－N，NO2＋3－N，PO．－Pの測定を行らた。NH．－N，  

NO2＋。一N，PO。Pほいずれもテクニコン製オート7ナライザーを用いて以下の方法で分析した3－。  

すなわち，NH√Nはインドフェノール法を用いる自動分析法，NO2Nはスルファニル7ミドと  

反応させ生成したジ7ゾ化合物を測定する自動分析法，NO3NほヒドランソでNO2に還元後，  

NO2－Nと同様の分析法により測定した。   

2．5 AGP及び制限栄養物質の測定方法d）   

AGP試験ほ国立公害研究所法に従った4）。前処理としてワット，？ノGF／Cフィルターで試水を  

無菌的にろ過し，このろ液100mJを300mJ用三角フラスコに無菌的に100mけつ分注し，これ  

に供試藻類を接種しAGP試験を行った。制限栄養物質の検討には，無菌的に調製したろ液に各種  

の栄養塩類を添加した後，藻類を接種した。添加試験においては，無添加をコント［】‾ルとし・  

リン添加，窒素添h，リソと窒素添加，リソと窒素とEDTA添加を行った。リソほPとして0，1  

mg／lとなるようにK2HPO。水溶液を，また窒素はNとして1mg／lとなるようにNaNO3水溶液  

を，EDTAはNa2・EDTA・2r720を1mg／l添加した。   

供試藻類として各国のAGP試験の標準種となっている緑藻煉の5bJβ7‡鮎Jγ〟，〃rα♪わcoγ〃〟J〃椚及  

び霞ケ浦で水の華を形成する血正明止り払叩∽gを用いた。5以〃は症嘲川は25∂C，4，0001x，  

90rpmで振とう条件下で，〃gcr叫5′よ5ほ308C，2，0001x，1日1回手でかくはんする静置条件下  

で培養を行った。増殖量はコルクーカウンターZF－ⅠⅠ型を用いて平均藻体容積と藻体数を測定し．  

算出された全藻体容量により乾燥重量を算出した。   

3 結果及び考察   

3．1日面水の水質   

日面水のNH。N，NO2＋3N，PO4－Pに関する水質分析結果を表3に示した。NH．－Nの場合，  

汚泥施用直後の田面水は無施用で0．14mg／J，石灰・鉄処理で0．20mg／／，高分子処理で0．38  

mg／Jと汚泥施用によりそれほど変化しないが，消化汚泥の場合2．45と著しく高い値を示した。  

しかし8週後になるといずれの場合も0．09mg／／以下と大変低い値を示し，14週後には0．03mg／J  

以下と著しく低い値となった。  
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蓑  3 田面水の水質  

Tab】e3 Waterqualityofsurfacewater  

NH。N  NO2．3－N  

1Veeks  ll7eeks  Weeks  

1  8  14  20  1  8  14  20  1  8  14   20  

1Vithout  
amendment  

Raw sludge 
（Ca（OH）2．FeC13）  

Raw sll】dge  
（pol）′mer）  

Digested  
Sludge  

0．14 0．03 0．010．02 0．90 0．m O，010．02 0．008 0．006 0．㈹0 0．0〔IO  

O，20 0．09 t）．鋸）0．03 †）．71（〉．39 r〉．05 0．03 0．012 0．026 0．帥5〔し00〔1  

0．38 0．03 0．00 0．03 0．310．310．04 0．03 0．025 0．P25 0．000〔）．000  

2．45 0．06 0．010．02 8．93 0．36 0．04 0．02 （ト032 0．054 0．014 0．000  

（mgノり   

NO2＋。－Nの場合ほ，施用直後では．無施用でも0．9mg／Jと石灰・鉄，高分子処理よりも高い  

値を示したが，消化汚泥ほ8．9mg／Jと著しく高い値を示した。8週後は無施用でほ0、01mg〃と  

著しく低い値に対し，汚泥施用では（），30～0．40mg／／程度と1週後よりほ減少する傾向が認めら  

れた。しかし14週後になると，汚泥施用系ほ最大でも0．05mg／／とかなり低い値となった。  

リンの場合は，汚泥施用直後で0．0ト0．03mg／／程度で無施用の0．08より高い値を示した。8  

週後は，直後とほは同様の値を示したが14週後でほかなり低い値を示し，20週後にはいずれの場  

合も検出限界〔0．001mg／／）以下であった。   

一▲般に窒素に関しては、窒素濃監が0、3mg〃以上となると，水域が竃栄養化することが知られ  

ており，この値を考慮すると，汚泥施用後約2か月間はこの値を超えることがあるが，2か月後ほ  

はとんど富栄養化にほ影響を与えないといえよう。   

一方，リソの場合ほ富栄養化の目安として0．02mg／J濃度が用いられているが，汚泥の施用し  

た系でほ約ヱか月後の田面水でもこの値七超えている場合も存在したが約3か月後は非常に低い  

値となりほとんど富栄養化には影響を与えないものと考えられた。   

また田面水の水質で，NO2．3－Nに閑し無添加にもかかわらず，1週後が0．90とやや高い値を示  

した。これは1日前に代かきを行ったためにその影響がでたものと考えられる。   

3．2 浸透水の水質   

浸透水のNH4－N，NO2．。N，PO4－Pに関する水質分析結果を表4に示した。NHJ－Nは，汚  

泥を施用しても0，04mg／／以‾Fと著しく低く無施用とほぼ同じ値であることまたNO2．。一Nも汚泥  

を施用しても0．（）5nlg／J以Fと無施用に近い値を示した。一方1）04－Pに関してはすべての場合で  

検出されず汚泥を施用しても土壌を35cm通過すればリンは完全に除去されるものと考えられた。  
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表  4 浸透水の水質  

Tab】e4 WaterqualltyOfleachate  

NH4N  NO2＋ユーN  I－0。P   

Weeks  Weeks  Weeks  

1  8 14  1  8 14   1   8  14  

lVithout  
amendment  

Raw sludge  
（Ca（OILI）2．FeCI。）  

liawsludge  
（poI）rmer）  

Digested  
Sludge  

0．00 0．02 0．02 0．02 0．02 0．01 0．000 0．000 0，000  

0．010．04 0．03 0．04 0．02 0．02 0．000 0．000 0，000  

0．010．02 0．01 0．03 0．02 0．02 0．000 0．000 0．000  

0．02 0．03 0，03 0．05 0．04 0．04 0．000 0．000 0．000  

（mg／り  

以上のことより浸透水中の窒素，リソ濃度は非常に低く汚泥施用による富栄養化への影響ほほと  

んどないものといえよう。   

3．3 田面水のAGP   

田面水のAGPの測定結果を蓑5に示した。S，CaPricornulunの場合1mg／lを超えるものは，  

石沢・鉄処理の8週後の2．7mg／J，高分子処理の1遇，8週後の7．Omg／／，1．9mg／J，消化汚  

泥のS週後の6．9mg／gであり14週後ほいずれの場合も1mg／‖よ下を示した。一般に試水のAGP  

が1mg／ノ以下の場合は，大変きれいな水ということがいえるが，14週後の田面水はAGP的にも  

大変きれいな水といえよう。  

表   5 田蘭水のAGP  
Table5 AGP ofsurface water  

止す．ノわざ一叫胤犯  S．（■扉前正昭川頼Ⅷ  

ⅥJeeks  

1  8 14  20  

＼1reeks  

1  8 14  20  

11Jithout  
amendrnent  

Karv sludge 
（Ca（OH）z．FeCl3）  

Rarv sludge 
（pol）▼mer）  

Digested  
S】udge  

0．5 0．2 0，11．0  

0．5 2．7 0，3 0．3  

7．01．9 0．10．6  

0．3 6．9 0．4 0．7  

0．2 0．3 0．0 0．1  

0．3 4．2 0．2 0．1  

0．0 0．5 0．0 0．0  

0．1 9．4 0．1 0．0  

（mg／～）  
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一方，〟．メ郁一叩‘〟どの場合ほ8週後の石灰・鉄処理及び消化汚泥で4．2mg／／，9．4mg／／と高  

い値を示したが，14週後には0．2mg／仁以下といずれの場合も著しく低い値となった。   

AGP試験においてほ，5．c呼r∫cor乃〟J〟別の高いときには〟，ガ0ゴー〟q〟αども高い値を示す傾向が  

認められたが，高分子汚泥の施用1週後は，S．cα♪J宜0〃ヱ〟わ〃†7でほ著しく高い値を示し，〟．  

ガ0ざ一句叩鮎でほ0，Omg／Jで全く増殖が認められなかったが，この原因については不明である。ま  

たAGPで汚泥添加直後より添加8週後の方が高いAGPを示すことが多いがこの原因についても  

不明である。   

3．4 浸透水のAGP   

浸透水のAGPの測定結果を表6に示した。5．cβ♪7五TOJ・乃ヱfわ〃乃及び〃．ガos明世郁いずれの場  

合も汚泥を施用してもAGPほ1mg／仁以下であり，浸透水のAGPは著しく低いことが判明した。  

これほ浸透水中のリソが検出限界以下と著しく低いため浸透水中で藻類が増殖できないものと考  

えられる。  

蓑  6 浸透水のAGl）  

Table6 AGPofleachate  

、ヾ．ご′∴，・，∴■．‘∴＝■  り ′∴＼巧∴．．・．   

Weeks  Weeks  

8  ユ4 20  8 14 20  

1l7ithout  
amendment  

Raws】udge  
（Ca（OH）2．FeC13）  

Kaw Sludge 
（pol〉rmer）  

Digested  
S】udge  

0．4 0．2 0．8   0．7 0．3 0．1  

0．7 0．4 0．7   0．0 0．0 0．2  

0．6 0．10．6   0．2 0．0（）．0  

0．10．3 0．5   0．0 0，0（）．0  

（mg／J）   

3．5 日面水の制限栄養物質   

田面水の藻類増殖に関する制限栄養物質を明らかにするため，田面水に窒素，リン，ED′rAを  

添加し藻短の最大増殖量を調べた。その結果を図3～図6に示した。   

園3に無施用の田面水に栄養塩を添加した場合の結果を示したが，田面水に5．cゆイco〃川／ブイ7〝  

を接種した場合，窒素を添加しても，藻顆の最大増殖量は無添加の場合と同様にほとんど増殖が  

認められないれリソ添加により施用1週間後でほ86mg／Jと著しく高い増殖量が得られた。ま  

た8及び20週後でも6mg／／程度と無添加よりほ高い値を示した。このことは1，8及び20週後  
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図 3 日］面水のAGPと制限栄養物質（汚泥無施用）  

Fig．3 AGPandlimitingnutrientsofsurfacewater（Withoutamendment）  

S；COntrOl．N；NO，一Nlmgadd，l）；PO．一P（）．lmgadd，NI’；NandI’add・El）TAこ  

2Na・EDTA・2H201mgadd．  

の田面水はリソが制限栄養物質であることがわかる。また，窒素とリソ同時添加で，1，8及び20  

遇後でほ藻煩の増殖量ほそれぞれ84mg几 35mg／J，16mg／／であり，8及び20週後でリソ添加  

のみよりかなり高い値を示した。このことは8及び20週後でほ窒素がリソに次ぐ制限栄養物質で  

あることがわかる。   

一方M．flosaquaeの場合，窒諷リソを単独添加しても増殖量の増大ほ認められず，窒素，  

リソ，EDTAを同時に添加したときに8及び20週後で初めて増殖是の増大が認められた。このこ  

とからM，j70S－aqlLaeは田面水中では窒素，リソ添加だけでほ増殖しにくく，EDTAの存在によ  

り増殖しやすくなるものと考えられた。   

囲4に石灰，鉄処理をした汚泥を施用した田面水の栄養塩添加試験結果を示したが㌧ 5．ビα♪rJ■一  

co用ヱ！／g′I乃では8週後ほ窒素添加で増殖量が増大することから窒素が制限になっていること，また  

1、14及び20遇後はリソ添加で増大することからリソが制限になっていると考えられた。一九  

〟．ノわざ明叩郁でほ1及び8週後でリノ制限であり14及び20遇後ほ窒素，リソだけでは増殖が認  

められずEDTAの添加により初めて増殖が認められた。  
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図 4 田面水のAGPと制限栄養物質（Ca（OH）2，FeCl。処理汚泥）  
Fig．4 AGPandlimitingnutrientsofsurfacewater（Ca（OrI）2．FeCl，Sludge）  

S；COntrOl．N；NO，Nlmgadd，P；1）0．I）0．1mgadd，NP；N andPadd・  

EDTAこ2Na・EDTA・2tl201mgadd＿   

図5ほ高分子処理Lた汚泥を施用した田面水の場合であるが，∫乙・亜流w那血刑にとってユ，  

8及び14週後ほリソ制限であった。一方〟．βos一αq礪eでは8週後に窒素及びリソ添加で20週後  

ほり／添加でまた1及び14週後は窒素，リン及びEDTA添加で増殖量の増大が認められた。   

図6ほ消化汚泥の田面水の場合であるが，S．cα♪γよcor搾Z〟〟椚では1，8週後ほリソ制限を示すが，  

20週後ほ窒素とリソが同時に制限とな？ていた。〟■ガos－鱒即甜の場合は，8週後以後は，窒象  

リン，EDTAを同時に添加しても増殖ほ庚とんど認められなかった。   

田面水の制限栄養物質を衰7にまとめた。5．c〟♪柁COγ〃Z‘Jz〃仰の場合にほ，制限物質がほとんど  

の場合リンであった。これは田面水の水質分析結果からも明らかなように，窒素に比べリソの濃  

度が低く，水質分析の結果と藻煩増養試験の結果と良く・・・・・・致していた。しかし〃．ガos一明Ⅷ柁の  

場合はり／，リソと窒素，リンと窒素とEDTAが制限になっている場合があり，増殖制限物質が  

単に窒素かリソではなく，EDTA様物質が制限になっている場合も存在することが推定された。  

また？で示したものほ，窒素とリソとEDTAを同時に添加しても藻類り増殖が認められなかった  

ことを示Lており，〟．ガβ∫喝扱7どの場合より多く認められた。   

また汚泥を施用した系としない系での制限栄養物質についてほほとんど差ほ認められなかった。  
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図 5 田面水のAGPと制限栄養物質（高分子処理汚泥）  

Fig．5 AGPandlirIlitingnutrienLsofsurfacewater（polymersludge）  

S；COntrOl．N；NO，－Nlmgadd，P；PO．－PO．1mgadd．NP；N andPadd．  

EDTA；2Na・EDTA・2H201mgadd．  

蓑  7 田面水の制限物質  
Table7 Limitlngnutricntsofsurfacewater  

LS．（・〝♪フィ乙、（フ川J†／J川7  〟．ガ〃∫〝〝〟〟ピ  

ⅥJeeks  llreeks  

1  8  14   2け  1  8  14  20  

117ithout  
amendmet  

Rall▼SIudge  
（Ca（OH）2．FeCl3）  

RawSIudge  
（pol）・meT）  

Digested  
S】udge  

P P  P  ？  NPE   つ   NT）E  

P N P P  P  P NPE NPE  

P P P  NPE NP Nl〉E P  

l）   Ⅰ）   ？  NP  NP  つ  つ  

N：Nitrogen，Ⅰ〉：Phosphorus．E：EI）TA．？：Urlknown  
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図 6 日］面水のAGPと制限栄養物質（消化汚泥）  
Fig．6 AGPandlimitingnutrierltSOfsurfaceⅥrater（digestedsludge）  

S；COntrOl，N：NO3Nlmgadd．P；PO（1）0．1mgadd，NP；N andPadd．  

EL）TA；2Na・El）TA・2H雲01mgadd．   

3．6 浸透水の制限栄養物質   

図7～因ユ0に浸透水の制限栄養物質を試べた結果を示した。図7ほ汚泥と施用しない対照の系  

であるが，5．c（かょco”77血ナ乃の場合リソあるいはリソと窒素が同時に制限になっていた。〟．  

jlos－aquaeCC・場合ほ．窒素とリソとEDTAの3老が増殖に必要と考えられた。   

図8は石灰・鉄処理した汚泥の場合であるが，5，C〟♪γ∫（W′〃エー／JJ椚でほリソがいすれも制限になっ  

ており，〟．ノわざ一明泄eでは20遇後でリソ添加で増殖量が増大した以外は窒素，リン，EDTA同  

時添加で増殖が認められた。   

図9ほ、高分子凝集剤処理汚泥，図10は消イヒ汚泥の場合であるが，いすれも5．叫扉ね用地仰  

ではほとんどの場合リソ制限であり，〃．メ〃S一明〟αgでは窒素，リン，EDTAを増殖に必要とし  

た。   

浸透水の制限栄養物質を表8にまとめたが，浸透水の制限栄養物質ほ£いゆ症伊根血潮忙機冶  

ほとんどリソであった。これほ浸透水の水質分析の結果浸透水中にはリソがほとんど含まれてい  
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図 7 浸透水のAGPと制限栄養物賓（汚泥無施用）  

Fig．7 AGPandlimitingnし1trientsofleachate（withoutamendrnent）  
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図 8 浸透水のAGPと制限栄養物質（Ca（OH）2．FeC13処理汚泥）  
Fig．8 AGI－andlimitingnutrientsofleachate（Ca（OH）2．FeC13Sludge）  

S：COntrOl，N：NO，－Nlmgadd，Ⅰ）：r，0．P（）．1mgadd．Nl）こN andI’add．  

EDTA；2Na・EDTA・2Ⅰl201mgadd．  
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図 9 浸透水のAGPと制限栄養物質（高分子処理汚泥）  
Fig・9 AGPandlimitingnutrientsofleachate（polymersludge）  
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図10 浸透水のAGPと制限栄養物質（消化汚泥〕  

Fig．10 AGPandIirnitingnutrientsofleachatc（digestedsludge）  

S；COntrOl，N；NO，NImgadd，P；1’0．f｝0．1mgadd．Nf，：N andPadd，  

EDTA：2Na・EDTA・2H201mgadd．  
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汚泥の水田土嚢還元による陸水環脚こ及はす影響  

表  8 浸透水の制限物質  

Tal）1e8 Limitlngnutrientsofleacllate  

ぶ．ぐ〝♪タイco川J（わ川7  凡才．ガ〃5αq〃〟e  

11Jeeks  llreeks  

8   14   20  8  14  20  

Ⅵ「ithout  
amendment  

lミaw sludge  
（Ca（OH）2．FeC】3）  

Rall7Sludge  
（pol〉▼mer）  

Digested  
SIudge  

P NP P NPE NPE NI）E  

I）   l｝  P NI）E NPE P  

I’  P      NPE NPE  

r’   ヲ  NPE Nl）E  

N：Nitr（】gen．P：Phosphorus，E：EDTA．？：Unknown   

ない結果と良く一致した。また凡才．刀∂5一明M把の場合ほほとんどの場合，リソ及び窒素を同時に  

添加しても増殖が認められず，EDTAの添加により増殖量の増大が認められた。浸透水ほM．  

ガ0ざ明灘陀にとって増殖しにくい水であるといえよう。この理由についてほ現在のところ不明であ  

る5）。   

一一方，汚泥を施用した場合としない場合で，浸透水の藻類増殖の制限栄養物質の相違はほとん  

どないものといえよう。   

4  まとめ  

1．水田に汚泥を還元する場合には，ト2か月間は汚泥からの栄養物質が田面水に混入するこ  

とが予想された。   

2・汚泥の還元ほ水田の浸透水に対してほほとんど影響を及ぼさないものと考えられた。   

3▲ 浸透水に窒素とリソ添加してもMicrocys／isは良好な増殖を示さす，EDTAの添加により良  

好な増殖が認められた。  

引 用 文 献   

1）水道産業新聞社（1985）：下水道年鑑．234p．  

2）稲森悠平・矢木修身・須藤降－・（1984）：土壌浸透水の藻類生産の潜在能九 用水と廃水，26，50－57．  

3）日本下水道協会（19朗）：‾F水試験方法．  

4）国立公害研僕所（1981）：藻頸の培養試験法による』CPの測定．国立公害研究所研究報告，窮26号．   

53♪．  

5）乱立公害研究所（19飢）：汚泥の土壌還元とその影掛こ関する研免 国立公害研究所研究報告．第68   

号，197p．  
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1Ⅰ－28   

M／crocysfJ5属ラン藻の増殖に及ぼす細菌と有機物の影響   

Effects of Bacteria and Organic Materials on the Growth 

ofCyanobacteria，Microcystis aerugJnOSa  

矢木修身1・熊谷光彦2・高村義親3・須藤隆一1   

0samiYAGll，MitsuhikoKUMAGAIZ，YoshichikaTAKAMURA3  

andlく〉▼uichiSUl〕Ol  

要 旨   
A抽／皿対仏ほ土壌浸透水中で増殖しにくく，E工）TAの存在により増殖が良好となること  

から，几〃〝Ⅲ・、1∫仏の増殖促進効果をより正偏来把捉するため，ルれ・／・叫声仏の増殖に及ぼす  

細菌と有機物の影響について検討を加えた。   

細菌としてほ，〃め恍p毎に付着している細菌を用い，また有畿物としては肉エキス，  

ペプトンを含むnutrientbrothを用いた。M［cl・（）CllS！isの増殖ほ，20rng／l（TOCとして7．5  

nlg／／）以上のIlulrjenLbroLhの存在によりその増殖ほ闇害された。しかしながらこの間署  

は，ル批JてりS〆ねに付着している細菌を共存させると，動こA批′てノりゴ仏の増殖が促進された。  

〟山肌笹偏に付着している細菌20株のうち10株が有機物存在‾卜で怖ご′叫S／ねの増殖を促  

進する作用を有していた。石段物の存在は〟血Ⅶ即応の増殖に大きく関与しているものと  

考えられた。  

Abstract   

EffectsofbacteriaandorganjcmaterialsonthegrowthofJ11ic7T）Cl，S［l．Sae7・lLgll10Sa  

Werein＼，eStigated・lミacteriafreeM．ae，・lIgi71（）SaK3AisolatedfromLakeKasumlga－  

uraandbacteriaisolatedfrom M．aerzぜ川OSaftocwereusedthroughoutthisexperi－  

mentlNutrientbrothcontainiI－gmeateXtraCtSaIldpeptonewasusedastheorganic  

maferja】，  

M；c］rOC）1S仏growth was stimulated by additions of both nutrient broth and the  

isolatedbacterium，butinhibitedb）▼theadditionofm（）rethan20mg／／ofnutrientbroth  
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1lJa量erar】d Soj】EJlVjror】打】er舶】Djlrjsjor），とhe Naljのna】JnsljluteforEnl▼jrorlmenta】S〔udjes．Ya【abe＿   

machi．Tsukuba．Ibaraki305．Japan．  
2・昭和57～59年度 凱王公営研究所共同研究員（茨城大学農学部 〒300－03茨城県稲敷郡阿見町）   

RcsearchCollaboratoroftheNationallnstituteforEnvironmentalStudies，Ⅰ）resentAddress：Fact］】ty   
OfAgriculture，IbarakiUniversity，ATTLiInashiki・gun，Ibaraki30O03．Japan．  
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一177－   



矢木修身ら  

Only・Tenstrainsof20isotatedbacteriastinluIatedthegr（川▼thofMIcr町S／is．It  
Seemedthatthepresenceofsmallamountoforganjcmaterialstimulatedthegrowth  
OfMicr（）りtSh■∫intheaquaticenvironment．  

KeyⅥ▼‘）rds：Mic7・OClJ応，Bacteria，Interaction   

1 はじめに   

全国各地の富栄養化した湖沼では，夏から秋にかけ，〃～cγ叩5J長属によるアオコ（水の華）が大  

発生し，様々な弊害が生じている。従来，謀叛の異常増殖は主に水中のリンまたは窒素の濃度に  

大きく関係していると考えられてきたが，この他にもピグミソ頬1）やキレート物質2）．湖の底泥抽  

出物3）などの有機物が藻類の増殖に大きな影響を及ぼすことも確認されている。   

したがって，汚泥を水田に還元した場合，その有機物の藻類への影響を十分把握しておく必要  

があると思われる。また一方では，藻類の異常増殖に細菌が関与しているという報告もいくつか  

なされるようになった46）。しかしながら，肪c7て）qげめに関して軋．加独仏猟が㌣朝地川転職闘朋  

などのような糸状のラン藻類に比べて，細菌との共生関係については，ほとんど研究がなされて  

いない。これほ〟オcγ0り・ぶ′ねの培養の難しさによるものと考えられる。   

ここでほ，〃∫ビγ0り岱Jぬの増殖に及ぼす石段物並びに細菌の影響を明らかにすべく，細菌の共存  

しない無菌の〟椚′叩S′ねとAすJc7′叫野猿の群体に共存する細菌を用い，有機物の〟∫cr呵岱Jねの増  

殖に及はす役割について検討を加えた。   

2 実琴貴方法   

2．1アオコに付着する細菌の分離方法   

アオコに付着する細菌の分離方法を図1に示す。買ケ捕においてアオコが大量に発生している  

ときの湖水（1983年10月4日採取）約30mJを滅菌済みのスクリューキャップ式50mJ試験管に採  

取した。次に，試水中のアオコり浮上群体の一つを綿栓付き滅菌キャビラリーピペットで．10mJ  

の滅菌水を含んだ試験管に移し入れた。これをよく振り混ぜた後，再度この群体を新しい滅菌ピ  

ペットを用いて新たな10mJの滅菌水に移し，前回と同様に振り混ぜた。この一連の滅菌水によ  

る洗浄操作を7回線り返した後，最後に50Ⅵr，30秒間の超音波処理を行って7オコの群体を破壊  

した。超音波処理により，群体から遊離した細菌ほ，1ハ0濃度の普通寒天平板培地（肉エキス0．5  

g／J，ペプトン】．Og／／，塩化ナトリウム0．5g／J，寒天l．5％）で，15日間，200Cで培養した。生  

育してきた細菌をアオコ付着菌として実験に供した。  
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ルタ附ノ（りU／転属ラソ藻の増殖に及ばす細菌と有機物の影響  

図1傭croり唱J由付着従属栄養細菌の分離法  
Fig・1Isorationprocedureofheterotrophjcbacteriaassociatedwith   

2．2 Microcystis aeruginosaJi－3Aの増殖促進細菌のスクリーニング方法   

1）供試藻類   

木実験に用いた〟．〟βJ一喝壷肌K3Aほ，著者ら7）が霞ケ浦の水の華（アオコ）からピペット  

洗浄法によって得た無菌クローン株である。   

2）培 地   

本実験でほ，表1に示した組成のMP，MF，MBの3種類の培地を用いた。MP培地ほ，クエ  

ン酸第二鉄を含有しており，〟．〝g′′喝よ〝りぶ〟K－3Aの保存培養及び前培養に使用した。MF培地ほ，  

塩化第二鉄を含む，完全無機培地である。MB培地ほ，MF培地にNutrient Brothを40mg／l  

（肉エキス10mg／／，ペプトソ20mg／J，塩化ナトリウム10mg／J）添加した培地である。〟，αどJ′〟  

ginosaKづAと細菌との二者培養は，MF培地とMB培地を用いて行った。なお，これらの培地  

ほ，オートクレープ滅菌（1210C，15分）後，培養に用いた。   

3）培養方法   

① 凡才．〟ど／′昭J■770∫〟K－3Aの前培養   

爪す．〟βnぽわ705αK－3Aの保存培養藻体に50W，約20秒間の超音波処理を無菌的に行って群体  

を破壊し，その1mJを100mlのMP培地を入れた200ml三角フラスコに接種した。培養は，300  

C，2，00（‖x連続照射（白色蛍光燈），静置条件下で行った。   

② 細菌の前培養  

J綿栓付試験管に400mg／lのNutrientBrothlOmlを添加し，保存培義スラソトから細菌を接  

種して300Cで2日間，振とう培養を行った。  
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衰 1MP，MF及びMB培地の組成  
TablelChenlicalcompositionsofMl）∴MFandMBmedia  

MP■1  MF  hlH 

NaNO。  100 mg 

九IgSO4・7fⅠ20  75nlg  

CaC12・2r120  40 mg 

Na2CO3  20mg  

K2HPO4●2  10 mg 

Fe Citrate O．6nlg■3  

FeC12・61・120  

Nutrient broth  

Deionized water l／  

100mg lOOmg  

75mg  75 mg 

40】11g  401ng  

20mg  20 mg 

lOmg  lOmg  

n．5mg◆3  0．5mg●3  

40mg…  

l．■  l／  

＊1Preculturemedium（一fML aerLqi鋸瑚K3A  

＊ヱ Addedaft（汀aut（）Claving  

＊3 0．1mgFe  

＊415mgTOC   

③ 二者培養   

皿仙椚融椚SαK3Aの前培養藻体ほ，1㈹m′の培地な入れた200mJの三角フラスコに・接種  

濃度が1mg／／になるように接種した。細菌ほ，接種濃度がOD（660nm）で8×102になるよう  

に接種した。なお同時に，細菌を接種せず，鳳dβJて‘gよ7川ぶαK－3Aのみ接種した対照系を設けたD  

培養は．300C，2，000lx連続照射（白色蛍光燈），静置条件下てご行った。   

2，3 肌∂er咽∽05∂K－3Aの増殖量（藻休演度）の測定方法   

M・aeγ喝inosaK3Aの藻体増殖量の測定にほ，コpルターカウンター（Cou］terCounterModel  

ZBI）を用いた。50W，20秒間の超音波処理で群体を破壊した後，細胞数及び平均細胞容積を1  

サノブルにつき3回ずつ測定し，その平均値を，あらかじめ作成しておいた検量線により，産休  

の乾燥重量mg／Jを球めた。   

2．4 細菌数の測定方法  

細菌増殖量の測定ほ，寒天平板法で行った。普通寒天培地（肉エキス5g／J，ペプトン10g几  

塩化ナトリウム5g／J，寒天1，5％）を用い，3げC，7日間培養の後，生育したコロニーを計数し  

た。  

2．5 単離細菌の細菌学的同定方法  

神南学的同定は，Berge）▼’smanua】（第8版）に準じて行った。  
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〃山肌p応属ラン提の増殖仁及はす細菌と有機物の影響   

2．6 ルす．∂erU！7mOS∂K－3Aの群体サイズの測定方法   

〃一卿明面脱K3Aの群体サイズは，メッシュサイズの異なるブランクトンネットを張った  

ろ過網に，培養液100mJを順番に通過させ，その前後の藻体濃度の差を測定することによって，  

その分布を求めた。なお本実験に用いたプランクトンネットのメγう／ユサイズほ，それぞれ576，  

276．148，58，30JLm（NGG34，NGG60，NXX9，NXX25，NNo，S380．離合社）である。   

2．7 浮上・沈下率の測定方法   

〟・瑚rZぼ才郁∫αK－3Aの浮上藻体と沈下藻体ほ，培養液5m／を6，000）（G，15分間遠心分離  

し，上澄液中に浮遊している産休の濃度をコールタ【カウンターで測定し，全藻体濃度に対する  

浮上・沈下藻休それぞれの割合をパーセントで示した。   

3 実験結果   

3．1肌∂erU（巾os∂K－3Aの増殖を促進する細菌の分離   

霞ケ哺の水の撃（アオコ）の群体から，20株のアオコ付着細菌が分離されたので，これらにつ  

いて〟・泌噸面脱Ⅷ－3Aの増殖を促進する細菌のスクリーニングを行った。   

20株の細菌の〃．舶用か机胤 K3Aに対する増殖促進効果の有無ほ，細菌を接種しない鳳  

8【〉8D  40  20  0   0  20  
Cy帥Ob8Ct●rl81GlOwthh咽′0  

図 2 分離菌の止す．〟eJ′～官わプロ5〟K－3Aの増殖に及ぼす影響  

Fig．2 Effect ofisolated bacteria on thegrowth of M，L7e7－1Q！i77nSa K－3A（6day’s  

Culture）  
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〟gr昭■”OSげ K3A単独の培養系との比較により判定した。〃．αβJて甘JJlO∫β K－3Aの比増殖速度  

（〟）と培養6日目の増殖量をそれぞれ，表2と図2に示した。  

蓑 2 ル′．〟β7′ヱ留オ〃OS〟K－3Aの比増殖速度に及ほす細菌の影響  

TabIe2 EffectofbacteriaonthespecificgrowthrateofM．ae／7tglnOS〟K3A  

Specific growth  
rate／J（d‾1）  

Strain  

Number  
MF medium MB medium  

No．1   

No．2   

No．3  

No．7  

No．8  

No．10  

No．11  

N〔）．12  

No．13  

No．15  

No．16  

No．17   

No．18  

No．21  

No．22  

No．23  

No．24  

No．25  

No．26   

No．27  

0．47   

0．48  

0．48  
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MF培地では，対照のM．aerugiwosaK－3Aの1．5倍以上の比増殖速度を示した細菌はNo・11  

とNo．17の2株であった。No．11は，〟．舶用衰血睨K－3Aの増殖量を3倍以上に増加させた。  

MF培地では，促進を示した細菌は多くなかったが，いすれの細菌を接模した場合にも〟・〟β7′昭才一  

｝‡0ぶ〟K－3Aの増殖に対する阻害は認められなかった。   

これに対して，40mg／lのNutrientBrothを含むMB培地では，20株のうち10株の細菌に比  

増殖速度では2倍前後，培養6日目の増殖量で2・7～4▲Of吾の促進効果が認められた。しかしNo・  

1，No．2．No．3，No，17及びNo，22を接種した系では．M・aertqinosaK3Aの増殖が認めら  
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肋－〝町仲南属ラ／帯の増殖に眉烏す細菌と竜■唐物の影響  

れなかった。   

分離したアオコ付着細菌の多くほ，普通寒天培地における生育が不良であったが，No・7株は最  

も良好かつ安定した生育を示した。したがってこのNo．7株を増殖促進菌の代表株として選び，以  

後の実験に用いることにした。   

3．2 増殖促進菌No．7株の細菌学的同定   

凡才．αg7て嗟わ70∫〟K－3Aの増殖に対する促進効果が認められたNo▲7株の細菌学的性質を蓑3に示  

した。増殖促進効果の認められたNo．7株は，グラム陰性，非運動性の悍菌（約1．0×2．0〃m）  

で，光学顕微鏡（1，500倍）下では，しばしば2～数個の細胞が鎖状に連なっているのが観察され  

た。またNo．7株は菌体色素を生産しなかった。グルコース，プラクトース，マンノース，アラピ  

ノース，ガラクトース，キシロース及びグルコソ酸を用いて行ったOF試験では，いずれの憺に対  

する資化性も認められなかった。   

以上の結果から，鳳αg′て倍～ヶ70∫αK3Aの増殖に促進効果を示したNo．7株をノ仇抑仏陀仏7拙”一  

擁噸何元満と同定した。  

表 3 分離細菌No．7株の蘭学的性質  
Table3 M（）rPhologlCalstudiesontheisolatedbacteriしmlNo・7  

Negatiヽ，e   

Short rod  

l．0×2．O  

Not prodしICt   

Non motile  

I）ositiヽ，e  

l）ositi＼▼e   

Negative   

Negative   

Negati＼re  

Gro＼＼▼th  

Growth  

Aerobic   

Senciti＼▼e  

Not assimilate  

Reduce  

Nぐ）t aSSinlilate  

l1emoll▼Sis   

Negatiヽ7e  

Gram staining  

Shapeofce】1s  

Size（〟111）  

Ⅰ’igment  

Motillt〉▼  

Catalase  

Oxidase  

O－F test  

Indole  

H2S  

NしItrie11t agar  

Blood agaT  

Aerobicit＼▼   

Ilenicillin  

Carbohydrates  

Nitrate reduction  

Acetate  

Chocolateagar  

l’hen〉rlalaninedearr）inase  

Strain No．7ヽ用Sidentifieda＝加丑山わ郁扉両所雨靴  
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3．3 二者培養  

1）〟，αどrZ哲～机）ぶβK－3Aと〃．郡山如喝玩ぬ俗No．7の増殖  

二者培養における丑〟grZ如70∫〟K3A主〟．タ～〃′7擁〟如才抑No．7の増殖曲線を園3に示し  

た。  

■
一
■
＼
●
－
；
ヱ
●
L
●
■
■
’
‡
一
■
一
L
●
－
○
■
l
 
 

Ⅳ
 
 
げ
 
 
が
 
 
扉
 
 
げ
 
 

ClllllY■‖on T血●ld■”）  c州ル■IJo爪 丁血●†d■y事）   

図 3 分離細菌No．7株の〟∴即喝ね批K3Aの増殖促進効果  

Fig・3 StimulationofthegrowthofM．ae）7LgUW5aK3Abvthciso】atebacterium  

No．7   

MB培地において軋 ノ牲那扉如頑衰ぬNo．7を接種した場合，対照の約3倍の85，5mg／Jに  

まで達し，著しい増殖促進効果が認められた。しかし〟．那加和明何元ⅧNo，7を接種しない場  

合でほ，M．aertqinosaK3Aの増殖が認められなかった。一九 MF培地でのM．aeruginosaK  

－3Aの増殖ほ，〟・｝…Z／毎“痴cJ■g7Z∫No．7の接種の有無にはほとんど影響を受けず，止す．αg7て曙∫770∫α  

K－3Aの最大増殖量ほ細菌を接種しない場合で29．1mg／l，接種した場合でほ23．8mg／lで，両  

者の間に著しい差ほ認められなかった。〟誹馴砺抑痴誠鼎No．7は．培養2日目に最大増殖量に  

達し，MF培地でもMB培地でもほぼ同じ傾向が認められた。   

2）Nutrient Broth濃度の影響   

MB培地に含まれるNutrientBrothの濃度を5～160mg／lに変化させ，M．aerlqinosaK－3A  

の増殖に及ぼすNutrlentBroth濃度の影響を検討した。囲4に培養12日目のM．aenLgi710SaK  

－3Aの増殖量を示した。M．non［bludbciensNo．7を接種した場合，NutrientBrothの濃度が高  

くなるに従ってM．aerlぽinosaK－3Aに対する促進効果も大きくなる傾向が認められた。Nutrient  

Brothの濃度が80mg／lの場合にほ，最も高い増殖促進効果が認められたが，160mg／lの場合で  
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図 4 止す．〟e′てJg∫77〃ざ〟K、3Aの増殖に及ぼす肉エキス培地と分離細菌  

No．7株の影響  

Fig．4 Gr（）Wthstimulationof）I．ae）rZ（gin（）SaK－3Ab）▼nutrientbrothand  

the bacterium No、7  

ほ，増殖促進が認められなかった。これに対して‥牲机血如頑最蝕No．7を接種しない場合で  

ほ，NutrientBrothの濃度が20mg／l以上では，M．aerLigillOSaK3Aの増殖がほとんど認めら  

れなかった。   

3）〟．那脚旬鱒和知灘No．7妻妾種量の影響   

〟∴那朋旬叩頭お料那No．7の接種量が，〃．αβγJ哲∫タブ05〟K3Aの増殖に及ばす影響について検討  

した結果を図5に示した。MB培地において，止す．770′7埴～J（カc／e775No．7の接種是を3段階（0．4×  

104、2．0×1（）ヰ、4．0×1q4cells／mJ）に変化させたところ，肱αer㍑g～柁OS〟K－3Aほいずれの場合に  

も良好な生育を示したが，接種畏を10倍にしても，増殖促進に大きな差が認められなかった。ま  

た，〃．770J7J小西打Jg〃5No，7の増殖も接種濃度の違いによる著しい差は認められず，いずれの場  

合でも培養2日員にはほぼ最大に達し，その倭ほあまり変化を示さなかった。   

4）止す．鋸㈲旬明和壷胱No．7接種時期の影響   

〟∴那明叛仰がお正邪No．7の接種時期が，〟．〝gJて甘∠JiO5〟Kr3Aの増殖に及ぼす影響について検  

討した結果を図6に示した。〃．770タZJ函娩cJビ郡No．7の接種を，培養開始時，培養4日目及び8  

日目に，N11tTientlうTOthの添加と同時に行った。培養開始時に細菌の接篠を行った場合では，凡才．  

αβ／て智‡■〃0∫〝K3Aの増殖軋 2～4日目に促進され始め，培養8日巨＝こはほぼ最大増殖晶に達した。  

培養4日目及び8日目に細菌の接種を行った場合でも，止す，αeγヱJgわ70∫〟K－3Aの増殖ほ，細菌の  

接種後2～4日目に促進され始め，他の場合とはば同程度の最大増殖晶に達した。一方，〟，乃〃Jト  
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図 5 ノ材．鋸叫如皿沼K3Aの増殖に及ぼすNo，7株の細菌数の影響  

Fig・5 EffectofinoculumsizeofthebacteriumNo．70nthegrowthof  

止す．αe用g用OS打K－3A   

擁鱒曲壷灘No．7の増殖は，接種時期にかかわりなく，接種後約2日目に最大に達し，その後は  

あまり変化を示さなかった。   

5）〟．〟どγ朗gg〃05〟K3Aの群体サイズに及ぼす〟∴郁㈲旬間頭打■β乃ぶNo．7の影響   

〟．削融和呵毎愈那No．7が，〟．αg7′〃g‡■′7〃5〟K3Aの群体の大きさに与える影響を検討した結  

果を図7に示した。促進効果の認められたMB培地でほ，培養4日目から8日目にかけて，  

75～80％が150ノ川1以上の比較的大きな群体を形成していた。これに対して促進効果の認められな  

かったMF培地では，150ノ‘m以上の群体は，培養期間を通じてほとんど形成されなかった。〟．  

脚明如脱K－3Aれ ノ仇那扉如所血糊No．7によって，増殖促進を受けるときには，大きな  

群体を形成することがわかった。   

6）〟．郎叩頭相聞K－3Aの浮上・沈下に及ほす〟．那加ね明血滋鼎No・7の影響   

二者培養における〟．α川か別冊K－3Aの浮上細胞と沈下細胞の割合の変化を図8に示した。  

促進効果の認められたMB培地でほ，培養期間を通じて全体の75～80％が浮上細胞であった。こ  
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図 6 〟．舶用衰那加K－3Aの増殖に及ぼすNo．7株の接種時期の影響  

Fig．6 Stimulationofthegrowthof）I．〟eJてLgZ，L（）Sa K3Ab〉’thebacterium  

No．7inoculatedatdifferentperiod  

れに対して促進効果の認められなかったMF培養地においては，〃．机）77擁～イ（カcオビJ‡ぶNo．7の接種  

り有無にかかわらず沈下細胞が多く，培養8日目以降では90％以上が沈下細胞であった。〃．βerZJ－  

gブタフロざ〝K－3Aか，〃．那加旬鱒血適職No．7によって，増殖促進を受けるときにほ，浮上細胞の  

割合が著しく増加することがわかった。  

7）〟．〟ビr祝gわ705〟K3Aの増殖における〃．那血旬明和適職No．7の着生   

二者培養における〃，ガ〟ガ／由一β舟∠、ゐガ5 ND，7の存在状態を定量的に把握するために，〟．柁0和一  

［iquqhciens No．7をFreerlivingbacteriaとAssociatedbacteriaとに分けて計数することを試   

みた。培養液を孔径30JLmのブランクトソネットに通過させ，そのろ液中の細菌をFree－1iving   

bacteriaとして計数した。表4に示すように，培養8日日に，促進効果が認められたMB培地に   

おいてほ約80％の細菌が，促進効果が認められなかったMF培地においてほ約50％の細菌が，〟．  

・頻朋増加氾氾K－3Aの30J‘m以上の大きさの群体に着生していた。しかし12E＝］以降でほすべて   

り細菌がFree－1ivingbacteriaとして計数された。  

ー187一   



矢木修身ら   

宗
】
○
∋
】
盲
点
む
忍
S
望
○
烏
＞
≦
盲
＄
b
一
〓
0
】
く
む
ご
中
d
 
 

Control  

（MFml）dlum）   

Distributlon50ttloc8ize（いm）  
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図 8 〟・〟gr喝わ70∫αK－3Aの浮上力に及ぼす丑瑠㈹埼鱒毎ぬ椚No，7の影響  
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表  4 〟．〟βJ′7脚■77β5〟付着性細菌の全菌数に対する割合  
Table‘l Ratioofassociatedbacteriawith M 〟e）rug171nSatOtOtalbacteria  

Culti＼▼ationTime（day）  

」  8  12  16  

′rotal  

（No．／m／）  

Associate  

（％）   

187×104 114×104 76．3×104 308×101  

51．6  48．6  0  0  

hlF 

To亡a王  

（Noノmり  

Assocjate  

（％）  

139×104  313×川4  266×104  446×104  

32．0  79．1  0  0   

MB  

4 考 察   

霞ケ楠7オコから，〃．βgr昭∫〃ひぶαの増殖を促進する細菌として，仙川招眈川研前脚油壷独が  

分離同定された。／1cゐγ0伽占βCJどγ，Agro∂〃Cfer，FJ〟〃〃∂βCJgγg〟椚，凸g〟doo椚0〃〟5，m∂γわなどのグ  

ラム陰性菌が，これまでにラン藻から分離されている㌔Caldwe11ら8）ほ，水の華の優占種になっ  

ていたA矧払徹り払一昭揖♂の寒天様被膜中に着生していた細菌を分離し，その細菌をゑ）q薮）ど〟  

sp．と同定した。また．Gallucciら9）は．Anabaenasp・の水の牽からFteudomoT7aS aerliginosa  

を，萩原ら7〉ほ霞ケ捕より分離された〟．〟grZぽfれOSα単藻培養株からFJα〃0み〟rfg′イヱf，ナ｝Sp▲をそれ  

ぞれ分離同定した。しかしこれらの細菌ほ，いずれもラン掛こ対する増殖促進効果の確認はされ  

ていない。したがって，ラン藻の増殖を促進する細菌が分離同定されたのは今回の〟誹冊萌叩一  

卸元那が堀初と思われる。   

〟卯以扉k屈蘭菌ほ，水中に比較的よくみられる付着細菌の代表的なもののひとつである川。こ  

れらの細菌がフィールドにおいて藻叛の増殖を促進する環境要因を藻掛こ供給する，あるいは藻  

類の増殖に不利な要因を除去する役割を果たしている可能性ほ十分に考えられる。著者らが行っ  

た栄養要式性についての若干の試験によれは，増殖促進商〟．那加旬呵血滋邦 No．7ほビタミソ  

BlとビタミソB12要求性で，グルコース，グリコール酸，オキサロ酢酸ほ利用できないが，Lリ  

ンゴ酸，フマール酸及び酢酸ほ利用できることがわかった。〃．αe′て智ゴア705〟K－3Aが有畿酸を生  

産せず，多量の糖塀を放出すること11）から，フイ・一ルドにおける7オコ発生時に，7オコの生産  

した糖鞍を有機酸に変える細菌が介在している可能性が推測された。   

M．aerLqinosaK3Aは，濃度20mg／lu上のNutrientBrothを含む培地中で著しい阻害を受  

けた。ラン藻類の増殖阻害因子についてほ，重金属12〉以外にほ報告例が少ない。高相3）ほ，カザ  

ミノ酸など有機米毒性のアミノ酸頼や単糖類によって〟．〟eγ唯J7705αK3Aの生育が阻害をされ  

ることを報告しているれ これらほ〃．〟e′一昭偏頗が光合成独立栄養細菌であることから〟・〟どγ昭才一  

｝70S〟の光合成経路やアミノ酸合成経路が，ネガティプ・フィードバック阻害を受けるためと考え  
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られる。しかしこのような〟．dg〃好ブ770ぶ〟 K－3Aに阻害的な成育条件下においても，細菌〃．  

nonlkuEjaciensNo．7が接種されると．NutrientBrothによる増殖阻害は解除され，逆に増殖が  

著しく促進された。これは阻害物質の消費，有機物の無揆化14），Kuentzel15）やLange16・17〉が提示  

したCO2の供給，生育にふさわしい酸素分圧の供給，あるいほサイドロフォアⅠ8）のような増殖刺  

激物質の生産など，〃．αgr7曙～■郁∫αの増殖に有利な環境因子が，細菌によってもたらされたためと  

考えられる。しかし，これらの要因のうちどれが，〟．〟ビ／′〟gわ70∫αの増殖に対して，大きな影響を  

及ぼしているのかを明らかにすることほ．今後の重要な課題である。   

本実験でほ，〟．αg′′喝オ77〃S〟K－3Aが凡才．那血旬鱒血滋制No．7によって増殖促進を受けると  

きには，大きな群体を形成し，浮上細胞の割合を増大させることがわかった。自然界において，  

ラソ藻類が大きな群体を形成することについては，動物プランクトンや魚などの捕食者の口器サ  

イズを上回ることによって，補食著から逃れる重要な機構である川とされる一方，群体内部の細  

胞に，光やCO2，栄養塩煩が到達するのを妨げ，結果的には阻害に働いている20）とも考えられて  

いる。また，浮上・沈下についても，水面にマット状に形成されたスカムほ，浮上・沈下のコソ  

トロールが不能になり死滅期にある藻細胞であるとされる十見 下層の植物プラ／クトン月こ達す  

る光を遮り，大気中から供給されるCO2の利用性を有利にしているという意見もある。今回の実  

験結果からすく小に，上記の問題に結論を与えることはできなし、が，大きな群体を形成することと  

浮上細胞の割合が増加することは．〟．αβ′′z仔∫柁OS〟K－3Aの良好な増殖状態を表しているので，  

〟，〃0乃J如痴ビタe押5No．7が〟．αβr〟g∫7ブロS〟K3Aの増殖に有利な環境条件をつくりだしている  

と考えられる。   

二者培養における〟∴那㈲埼世頭ねね那No．7の存布状態を調べた実験において〟．脚Ⅶ函鱒K  

3Aの増殖が対数期にあるときには，止す．卿Ⅶ面揃Ⅷ3Aの群体に着生している細菌数が比較  

的多いことが示された。Caldwellら町札．射紬k彿り触一明征柁を優占種とした水の葦の発生時  

には湖水中の細菌数ほ7，4×105cells／m／であったが，』机波路闇の粘質鞘中の細菌を電子顕微鏡  

により計数したところ，2．6＞（1011cells／m∫という極めて高い値であったことを報告している。異  

種生物が共生関係にある場合にほ，個体問の距離が近けれは近いほど，それぞれの生産物の授受  

に好都合であると考えられる。朋．郎m衰血税とその群体に着生する細菌との間に存在する微視的  

生態系における物理・化学的環境条件の授受や，細菌の着生がスライム形成に与える影響を解明  

することほ，今後の重要な課題といえよう。   

5 要 約  

1）霞ケ浦に発生したアオコより，〟．〟β7てぽJ’77ロゴ〟K－3Aの増殖を促進する細菌を10株分離し，  

そのうち最も代表的な1株について分類学的検討を行ったところ，本菌ほ〟〃ノ㍍β／由 タZO〝J如イビー  

カ壷瀾と同定された。   

2）20mg／J以上のNutrientBrothの存在下で，M・ae77Lg7’nosaK3Aは，著しい増矧損害を  
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受け，ほとんど増殖しないことがわかった。   

3）M，TlOnliq鱒血・iensNo．7株は，NutrientBrothを含まない無校培地中では，M・aerlqinosa  

Kr3Aの増殖にほとんど影響を与えないが，20～80mg／lのNutrient tうrothが存在すると，M・  

〟e7・Z喀J770∫〟K－3Aの比増殖速度（〟）を約1▲5倍に，最大増殖畳を3～5倍に促進させた。しかし  

NutrientBrothの濃度が10mg／［以下，あるいは160mg／／でほ，増殖促進効果は認められなかっ  

た。   

4）〃．〟どノノ昭／′Z〟甜K3Aれ ノ仇加扉如痴血瀾No．7株との共存下において増殖促進を受け  

るときにほ，大きな群体を形成し，浮上細胞の割合を著しく増大させることがわかった。   

5）二者培養において，〟．〟ど7′〟gf鋸S〟K－3Aの増殖が対数期にあるとき，〟．〟ど7′〟g∫〃0ぶ〟K－3  

Aの3（）〟m以上の群体に着生しているノけ．郡元旬呵血滋灘No・7の細菌数が多いことが示された。  
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要 旨   
〟～〔・肋即応属ラン藻を優占種とする水甲葦（7オコ）の発生機偶を解明するた捌こは，他  

種生物との相互作用のない純粋培養系で赤裸そのものの増殖特性を知ることがまず第一▼に  
必要である。   

著者らは．〟．〟βJⅥgg7…∫αの無菌クローン株（萩原ら，1984）を用いて，窒素・リソ以外の  

栄養因子で本藻の増殖を促進する物質を検索し，最近までに下記の新しい知見がえられた。   

鉄は本藻の増殖に不可欠な微量必須元素で，他の金属によって代替ほできなかった。鉄  

の形態として，硫酸第一・鉄が最も良く，次いでクエン酸鉄が良好な増殖を示した。しかし，  

EDTA鉄では増殖せず，塩化第二鉄は良好な増殖を与えなかった。硫酸第一鉄を用いた場  

合，EDl、Aの添加は効果がなく，むしろ添加によって増殖がJ阻害された。   
本荘の増殖に及ぼすビタミンB群の添加効果を検討したところ，B】2が100J‘g／Jの濃度  

で増殖を促進することが見いだされた。他のビタミソには促進効果が認められなかった。  

B．2の添加により本藻の増殖は4～5倍促進された。BIZの増殖促進効果ほ硫酸コバルトによ  

り代替できるが完全でほなかった。   

更に，本藻の増殖に対する単糖類，有畿酸，アミノ酸，核酸塩基，含窒素有機米毒物の  

珠加効果を詳細に検討したが，いすれも増殖を促進せず，むしろ阻琶的であった。特に，  

アミノ酸，含窒素右投栗義物などの有機物の中にほ，かなり低い濃度（10～40mg／りで増殖  

を強く闘害するものが多く認められた。  
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Abstract   

lnordertorevealthegrowthcharacteristicsofthecyanobacteriumMic7・0り1S仏，a  

dominantgenusofthewaterbloomineutrophiclakcs．asurveyofnutritionalfactors  

topromotingortoinhibitingthegrol、7thofanaxeniccloneof＾1．aerl（g川（）SE］K3＾was  

carried ouL  

A number ofagentssuch asmetals，BgrOup Vitamins．amino acids．purine and  

pyrimidinebases，Organicnutrients，mOnOSaCCharidesandorganicacidsweretestedfor  

theeffectsonthegrowthofthealga．Amongtheagentstested，ironandvitaminB12  

Werefoundtobeeffectivefactorsinpromotlngthcproliferationofthealga．   

Iron wasessentially required forthegrowthand FeSO，WaSthc most avajlable  

form out of theiron compounds tested．Vitamin f3，Zincreased bv3「5fold the  

maximurngrowthattheconcentrationoflOOFLg／l．ThepromotiveeffectofIう12WaS  

ablet（）bereplacedbycobaltoussulfate＿ EDTA，aChelatingagentwhichisusually  

suppliedtotheeulturemediumtoadvancetheincorporationofmetals，WaSunneCeSL  

Sar）’andratherinhibjtor）∴  

Most of organic compounds such as casanlino acid，pePtOnC，amino acids aIld  

monosaccharides wereinhibitし〉TY for the growth．Especia11）・SeVeralamino acids  

remarkablysuppressedthealgalgrowthatthel（川▼COnCentrationoflessthanlOmg／l・  

Key words：MicrnりT，応，Growth，Cyanobacferjum，JnhibitjDn   

1緒 言   

肋玩岬壷属ラン藻を優占種とする水の華（アオコ）の発生機構を解明し，その制御方法を確立  

するためには，本ラン藻の増殖生理を明らかにする必要がある。そのためにほ，無菌クローン株  

を分離L，他種生物との相互作用のない条件下で本藻の増殖特性を明らかにすることが重要であ  

る。   

さきに，著者らは霞ケ捕のアオコから〟．〟βγ喝オ7瞞〝の単藻株を分灘し1），さらにキャビラリー  

ピペット沈潜法を用いて無菌クローン株を分離することに成功した2）。無菌タロ－－：／株（以下，無  

菌株）は細菌の付着する単藻株に比べて増殖が悪く，同一培養条件でも実験ごとに比増殖速度，最  

大増殖量が変動し，安定した増殖を示さなくなった3・㌔ この理由の一つとして，細菌との共生的  

関係がなくなったため，本音が単独で増殖するのに必要な栄養的因子が培地中に欠乏したことが  

考えられる。   

淡水性及び海洋性の多くの藻類が．ビタミソB】2（以下B12），サイアミソ，ビオチソなどのビタ  

ミソ顆5・6），鉄，マンガン カルシウムなどの金属板5▼7），70リン，どリミジンなどの核酸塩基規摘  

を，必須的またほ補助的に要求することが知られている。また，金属と錯体を形成する，EDTA  

や腐植物質が増殖刺激物質となることが．〟正和り扉ねを含めた各種の藻類で報告されている9、川。  

これらの，無機的並びに有機的栄養要因に対する増殖応答ほ，藻類の奄ほもちろん，＝クfトーソに  

ょっても異なることが報告されている1乙13）。  
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著者らは，〟．αピタ・昭オ叩0ぶα無菌株の増殖を促進する栄養的因子を究明し，同時に安定した培養条  

件を確立する目的で，金属類，B群ビタミソ類，含窒素有機栄養物質，アミノ酸，単糖類，有機  

酸類など各種の無機並びに有陵化合物の増殖に及ぼす影響を検討した。   

2 実験方法  

（1）供試ラン荘   

本実験には霞ケ浦のアオコから分離した∬か叫扉両脚昭血脱の無菌タローソ株（K－3A株）を  

用いた。K－3A株は酸性多糖からなる寒天様被膜に覆われた群体を形成し，培地の表面に浮上して  

増殖する特徴をもっている。対照に用いた単藻株（K－3株）は継代培養を続ける間に群体形成能を  

失い．培地全体に懸濁した状態で増殖する。  

（2）培地及び培養方法   

基本培地としては矢木ら1）のM11培地を用いた。M11培地の組成ほ表1に示すとおりである。  

培養には200mJ容三角フラスコを用い．これに培地100mJを分注し，1200C，15分間，加圧殺菌  

を行った。クエソ酸第二鉄は別殺菌を行い，接種時に無菌的に培地と混合した。種培養にほ本培  

養と同様にM－11培地を用い，本培養の接種量ほ1％とした。培養は300C，2，0001xの白色蛍光  

灯連続照射下で静置培養を行った。フラスコほ一日一回緩やかにかくはんし，ガラス壁に藻体が  

付着しないようにした。  

衰  1ル毎仰印南用〝昭血脱K－3Aの培地組成  
TablelCompositionoftheculturemediumforMicr（）（1S応ae77くgけ7（）SaK－3A  

Comprlnents ConcentraLion’  

NaNO。   

K2Hl）04  

hlgSO4・7H20  75   

CaC12・2HzO  40   

Na2CO3  20   

Fe－Citrale  6   

Na，EDTA・2H20  1  

一per】jterofdeior】izedwater pI18．  
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（3）増殖量の測定   

〟・〟gγ昭7”〃5αの無菌株並びに単藻株の増殖量ほ培養液のクロロフィル〟（chl．α）及び濁度  

（0・D・）の両方を指標として測定した。なお．実験は二遵で行い，平均値で示した。  

（i）クロロフィル〟の測定‖）：培養液30m仁をワットマンGF／Cでろ過し，得られた藻体は  

ろ紙ごと細くきざみ，10～15mJの冷アセトンを加えて．乳鉢またはガラス製ホモゲナイザーで摩  

砕した。摩砕液はフタ付遠心管に移し．冷暗所に一時間放置した後，15，000r．pJn，15分間，冷  

却遠心を行った。上澄液の630，645．663，750nm各波長における吸光度を測定し，次式により  

Chl・a量を求めた。Chl．a（FLg／l）＝（11．64×E6632．16×E6。S＋0．1×E6。。）×抽出液量（ml）。な  

お，上武各波長の0．D．値は750nmの0．D，を差し引いた借である。  

（ii）比濁法：K3A株ほ培養液表面に群体をつくって浮上Lているので直接0．D．を測定する  

ことができない。そこで，超音波処掛こよって群体を破壊し，懸濁状態にしてから0．D．を測定し  

た。すなわち，培養液30mJを100mJ容ビーカーに入れ，50W，20秒間，超音波処理を行って  

得られた藻体細胞懸濁液の660nmにおける0．D．を測定した。   

K－3AではChl▲〟と0・D▲の間には図1に示すように高い相関（r＝0．913）がある。測定法も簡単  

であるので両者を増殖の指標として便宜的に用いることができる。しかし，増殖の後期には，細  

胞当たりのchl．α含量が低下し白色化が起こるので，両者の相関ほ低くなることが認められている。  
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0．D．（at660nm）   

図1クロロフィル〝と0．D．の相関  

Fig・1Therelationshipbetweenchloroph｝▼】1aconcentrationandoptlCa】dens】t〉▼Of  

theculturedmediumofMicrno血sae）7qilZOSaK－3A（axenicstrain）  
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3 積 果  

（1）〟」研明由軌道無菌株と単藻株の増殖   

無菌株（K－3A）と単藻株（K－3）のM－11培地における増殖曲線を図2に示した。単藻株ほ接種後  

直ちに増殖が始まり，培養10日目で最大増殖是（chl．α1500J‘g／L）に達した。一一方，無菌株でほ  

増殖の立ち上りが遅く，最大増殖量（chl．〟500〟g／L）に達するまでに単藻株の2倍の培養日数が  

経過した。また，無菌株の最大増殖量は単藻株のおよそ1／5の低さであった。無菌株では最大増  

殖に達すると，浮上した藻体が沈降しはじめ，この頃からchl．αが減少し，自己分解が起こった。  

培養30日目にほ培養液は完全に白色になり．0．D，も減少した。無菌抹でほchl，aと0．D，のど－  

クが－・致するが，単燕株でほchl．βが減少しはじめてからも，0．D，ほ増大し，培養25日目に最大  

値を示した。これほ混在する従属栄養細菌が，本藻の増殖の後で，優勢になり0，D．を増大させた  

ためである。以下の無菌株を用いた増殖試験では，最もおう盛な増殖をしている培養15日目の増  

殖豊を目安にした。  
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図 2 〃．〟ビrま哲わ70S〟K－3A（無菌株）とK－3（単藻株）の増殖曲線（M11培地）  

Fig・2 Growth curves ofJII．〝e／7Lgt770∫〝K－3A and M．ae7－tqi710Su K3（monoalgal  

strain〕in M11medium  

（2）鉄イカーソ及びキレート剤   

M11培地にほクエソ酸第二鉄がFeとして1mg／／の濃度で含まれている。クエン酸第二鉄を  

除いた培地に，ろ過滅菌した各種の金属の硫酸塩を金属元素として1mg／／の濃度で添加し，増殖  

に及ぼす影響を検討した結果が衰2である。鉄を添加しない培地でも対照（クエン酸鉄M11培地）  

の約1／20の増殖が認められたが，これほ，接種時の持ち込みによる増殖と考えられる。硫酸鉄（11）  

が最も良好な増殖を示し，クエン酸第二鉄の2～3倍の増殖があった。Ni，Co，Zn，Cuの添加で  
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表 2 各橙金属の〟．〟eγ～智ざ710S〟K－3Aの増殖に及ぼす影響  
■1、ab】e2 Efねc［of入植a！son［鮎grolVHl扉動転勅p／ふ郁ざ′T鮮7川∫〝K3A  

Gr（）Ⅵ▼th  
Metals  

0．D．  ChI．〟（ppb）   

None●  0．007  

Fe－Ci汀aとe  （）．139  

FeSO。  0．280  

NiSO4  0．nO2  

CoSO。  0．002  

CuSO4  0．002  

ZnSO4  0．002  

MnSO。  0．015  

14   

356  

1248   

0  

0  

0  

0  

40  

Mctalswereaddedl（）M11mediumatthecon⊂entrationoflmgpeT］iler  

asmeta】clement．Gro≠▼thⅥ▼aS meaSUred after15da＼▼SCultivation．   

ほ全く増殖が示されなかった。無添加培地でわすかな増殖がみられた。これらの金属はFeの代番  

とならないはかりか，本藻の増殖に対して阻害的であることを示している。九′Inが対照の約1／10  

の増殖を示しているが，MnがFeの効果を部分的に代脊しているのか，あるいほ，接礁時に持ち  

込まれた鉄の利用率を高めているのかははっきりしない。いずれにしても，本藻の増殖にFeが必  

須的要求されることは明らかである。   

図3ほ鉄の形態とキレート剤の関係を検討した結果である。各種の鉄化合物ほいずれも無菌ろ  

過して培地に加えた。鉄化合物ほ，FeSO．＞クエン酸第二鉄＞Fe2（SO。）3＞EDTA・Feの順序で  

増殖を促進した。これらの鉄化合物ほ，EDTAを含まない培地の方が良好な生育を示した。EDTA  

を含む培地にEDTA・Fe，あるいはFeCl，を加えた場合の増殖はわずかであった。EDTAと微量  

金属の関係は複雑であり，今後さらに詳細に検討する必要があるが，少なくとも，これらの結果  

は．本藻の増殖にEDTAが基本的に必要でないと思われる。   

（3）ビタミソB12とコ／てルトによる促進   

M11培地に各種の8群ビタミン類をユ00J‘g／／の濃度で単杢如こ添加し，増殖に及ぼす影響を検  

討した結果を図4に示した。ビオチソ，サイアミン，リボフラピソ，どリトキサール，ナイ7シ  

ソ，／マントテン酪 p－アミノ安息香酸，葉酸はいずれも増殖に影響を与えなかったが，シアノコ  

パラミ ソ（B．2）にほ頗著な促進効果のあることが見いだされた。B．2の濃度について検討した結果  

が囲5である。B．2は100／‘g／／の濃度で最も良い増殖を示し，この場合，対照の3倍の増殖が認め  

られた。B12の濃度が，他のB12要求性藻類について知られている要求量に比べて1，nOO倍以上も  

多し－ことからB．2に含まれるコ／ミルトに着目し，CoSO。の影響を倹討した。CoSO4はB12の添加量  
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0．D．（at660nm）［＝コ  
02  0．4  0．2  04   

Cont「oL いFe）  

FeS04  

FeよSq）3  

Fe－EDll  

Fe－Cit  L  

0．51．01．5  0、51」〕15 2．O  
Chl．a（mg・l‾1）巳ヨ  

囲 3 鉄の形態とEDTAの増殖に及ぼす影  

Fig．31二ffectofseveralironcompoundsonthegrowthofM．〝e77好1710S〟K3A＼lTithor  

lVithout El）′1’A  

Iron cornp〔）unds were added atlhc concentration oflmg／lasiron clement to  

Fercilrate omitted medium．0．D．and chlorophy11‘7COnCentration were measured  

with cultured broth after15da〉’S Ofcultivation．  

Addition  
い801I9／l）   

None仲＝1）   

Niacin  

Folic．  

Pant．  

PABA  

B2  

B6  

B12  

Bio＝n  

Bl   

○，D，（at660日m）［＝］  
0，1 0．2  0．3  0．4  

0．5  1．0  1．5  
C川0「．a（m⊆！／L）Eヨ   

図 4 B群ビタミソ炸の増殖に及ぼす影響  

Fig．LIPromotionofthegrowthofM．〟C，・lLgt710SaK－3AbytheadditionofvitaminB12  
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とCo量として等しくなるように添加した。図5に示すようにB12100FLg／1に相当するCoSO．・7  

H2021／‘g／／の濃度でB12に匹敵する増殖の促進が認められた。また，B12と同様に濃度に対応し  

た増殖量の増加がCoSO．の場合も認められた。このことは，B，2の増殖促進効果はCoSO．が代替  

できることを示している。B12100J‘g／Jを添加した培地（以下B12培地）における増殖曲線をM  

oD．（at660nm）  ［：コ  

0－2  0，4  0．6  0．8  

20   25  

E：：：∃  

0，5  1．0  1．5  

Ch［．a（nlg／L）  

図 5 ビタミソB．2及び硫酸コバルトの増殖に及ぼす影響  

Fig．5 Effectofvariousconcentratjonsofvitamint312andcobaltoussulfateonthe  
groⅥ▼tho一人す・〟e”僻77ロ5〟K－3A  

The concentrations of cobaltous sulfate corresponded、、▼ith the concentrations of  

vitamin B12aSCObaltelement．  
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図 6 B－12添加培地における止す．〟g門修∫柁0ぶαK－3Aの増殖曲線  

Fig．6 GrowthcurveofM・ae′・lLg”70SaK－3AinthemediumsuppliedwithvitaminB12  
（Br12medium）  
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11培地におけるそれと比較して図6に示した。Bp12培地ではChl．aで25日目，0．D．では30日  

目に最大増殖量に達し，この場合それぞれは対照の4．6倍及び4倍の値を示した。B12は図7に示  

すように，比増殖速度に影響を与えず最大増殖量を増加させた。すなわち，増殖量をchl．〟で測定  

すると，M－11培地とB－12培地の比増殖速度〃ほ0．46で差がなかったが，Ⅰ5日日の最大増殖量  

ほ前著が1，490〃g／／であるのに対し後者は430J‘g／Jあり，B．2の添加により3．5倍になった。B12  

の添加により単藻株に匹敵する最大増殖量が得られるが，増殖の立ち上りまでに要する日数は短  

縮されなかった。  

1000   

500  

0
 
0
 
 

0
5
 
 

（
」
＼
m
ュ
）
再
⊥
工
U
 
 

3   6  9 12 15  
days  

図 71う12培地とⅣト11培地における止す．“Ⅵ侶九附犯K－3Aの増殖曲線の比較  

Fig．7 Maximum growth and specific growth rate of M．ae7・Z［g［（）nS（7K－3Ain Mrll  

and R1Z mria 

（4）アミノ酸及び有機栄養源によるri且害   

B12による増殖の促進が認められたので次に肉エキス，ペプトン，カザミノ酸などの有幾栄養源  

を10～20mg／Jの濃度で添加して増殖に及ほす影響を検討した。いずれも，無菌株の増殖に対し  

ては阻害的で特にカザミノ酸による阻害ほ著しかった（図8）。カサミノ酸ほカゼインの水解物で  

アミノ酸を主成分としているので，次に20種類の7ミノ酸を10mg／／の濃度でM－11培地に添加  

し増殖に及ぼす影響を検討した。図9に示すようにアミノ酸の多くほ本藻の増殖に対して阻害的  

で，促進的効果を示すものほ全くなかった。アミノ酸の中では，特にレフェニル7ラニソ，，Lス  

L／オニソ，LrリシンILrシステイソ，し／1リソ，L－ヒスチリソ．Lチロシソが増殖を強く阻害し  

た。フェニルアラニソほ1mg〃の低い濃度でも水菜の増殖を阻害した。一一方，湖水4）中に相対的  

に多く存在するL－グリシソ，L－セリソ，Lグルタミソ酸，LL7スパラギソ酸などは本藻の増殖  

にほとんど影響を与えなかった。  

（5）単糖類及び有機酸規による阻害  

〟．dどγ昭J）70∫〟は細胞内にグルカソを貯留し，培養後期には培地中にグルカソとグルコースを蓄  

ー201   



島村重殺ら  

5
 
 
 
∩
）
 
 
5
 
 
2
 
 
 
1
 
 

（
二
・
ぎ
）
三
富
≧
＞
占
 
 
 

4   6  8   

Cultivat弓On  

10 12 14   
days  
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Fig．8lnhibitionofthegrowthofM．aerz（g17WS〟byorganicnutrients  

Casaminoacid（■），meatCXtraCt（□）andpeptonc（△〕wercaddedtoM11nledium  

altheconcentrationoflOmg／／，GrowLhwasexpressedinmgdrycellweightperliter．  
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国 9 各種アミノ酸の増殖に及ばす影響  

Fjg・9 Effec亡Ofaminoacjdson仁hegrow亡hofJ7．αピJ7（㌢メ7〃∫〝K－3A  

AminoacidswercaddedtoM－11mediumattheconcentrationoflOmg／J  

Otherconditionsaredescribedin thelegend to Fig．3．  
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積（あるいは放出）することが見いだされている15〉。また，群体の外周ほカ、ラクチPソ酸を含む酸  

性多糖からなるゲル状のスライム層で覆われている15・16〉。そこで，本藻の生産するこれら多糖を構  

成する単糖類を100mg／／及び200mg／／の濃度で培地中に添加し，増殖に及ぼす影響を検討した  

（図10）。スライムの主要な構成糖であるラムノース，フコース，マンノースでは影響がなかった  

が，キシ／P、一ス，アラピノースでは阻害が認められた。グルコース，ガラクトースは100mg／Jの  

濃度では阻害的でなかったが，200mg／Jでほ増殖を阻害した。グルコースについて濃度の影響を  

検討したところ，グルコースが100mg／J（Cとして40mg／りを越えると本藻の増殖は抑制され，  

500mg／J（Cとして200mg〃）では全く生育が認められなかった（図11）。   

図12ほ各穣の有幾願を400～800mg／～の濃度でM－11培地に添加し，増殖に及ぼす影響を検討  

した結果である。グリコール酸400mg／／の場合を除いてコハク酸，リソゴ酸，ファール酸，クエ  

ン酸及びガラクツロン酸ほいずれの濃度でも増殖に阻害的であった。特にスライムの中に多量に  

存在するガラクツロン酸は400mg／Jの濃度でも強く増殖を阻害した。また，クエン酸が比較的に  

強く増殖を抑制したが．このことはM－11培地に入っているクエン酸第二鉄れ 硫酸鉄（ⅠⅠ）より  

も増殖にほ不利であることと関連して注目される。  

0．D．（at660nm）⊂コ  
0．1 0．2 0－3  0．4   

Con†rol   

（Mll）  

Rhamnose   

lOO（mg／L）  

200   

×ylose  
lOO  

200   

Galactose  
lOO  

200   

Glucose  
lOIl 

200   

Fucose   

100  

200   

Arabinose   

180  

之qC   

Mannose   

lOO  

200  

0．5  1．0  1．5  
Chl．a（mg／L）E≡ヨ   

図10 各榎単糖類の増殖に及ぼす影響  

Fig・10 Effect（）fseveralmonosaccharidesonthegrowthofM・”e，・lLgi710S”K－3A  
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図11グルコースによる増殖の阻害  

Fig，11EffectofvariousconcentrationsofglucoseoI－thegrowthofM・〟（～′’ZLgZ7WSa  

K－3A  

0D．（at660n111）⊂＝コ  

0．1 0．2  03 0．4  

0．5 1．0 1．5 2．O  

Chl．a（m9／L）E：＝ヨ  

図12 各種有絞酸の増殖に及はす影響  

Fig．12 EffectofseveralorganicacjdsoI－thegrowLhofM・〟erZ嗟用〃SaK3A  

（6）塩化ナトリウムによる増殖の隅害  

舶用び／由属ラン藻の増殖が塩北ナトリウムによって抑制さ九ることがかなり以前より知られ  

ている。M－11培地にNaClを各種の濃度で添加し増殖に及ばす影響をみた結果が図13であるo  

N。ClをClとして800mg／＝よ上の濃度で添加した培地では本藻の増殖ほ著しく抑制され，対照  
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図13 塩素イオンによる増殖の阻害  

F短・】3 Effectofconcentrationsofch】orjdejonsor］fhegrowthofjl］．〟er7ぽ1nn．ヾ〟K3A  

の1／4以下の増殖しか示さなかった。しかし，1500mg／Jの濃度でもわずかな増殖が認められた。  

NaClで興味深いことほ，増殖が抑制される800mg／J以上の濃度で本藻の群体のサイズが大きく  

なることである。すなわち，本藻は通常用いるM11培地では群体の平均的なサイズほ180〃mで  

あったが，CIJとして1000mg／Jの濃度でNaClを含む培地でほ，その5倍以上の大きさとなり平  

均10001（mを示した。NaClの添加により群体のサイズが大きくなることほ，スライム層の凝集  

性がNa＋によって高められたためと考えられる。比較的細胞壁の弱い本荘は大きな群体を作り，  

その外周を水の包摂力の大きいスライムで覆うことにより，高張的外部環境による細胞内浸透圧  

の変化を防いでいると推定される。   

4 考 察   

金属類，B群ビタミソ頬，キレート頼，7ミノ酸．石段栄養源頬，単糖規，有機酸類など多く  

の無機並びに有機化合物を通常的に用いられているM－‖培地に添加して増殖に及ぼす影響を調  

べたが，鉄，片軌 Coを除いていずれも促進効果が認められなかった。むしろ，多くのものが増殖  

に対して阻害的であった。   

鉄が本藻の増殖に不可欠に必要とされることほ，既に矢木3）が報告した結果と同じであるが，従  

来用いられてきたクエン酸鉄より硫酸鉄（ⅠⅠ）の方が本音の増殖に数倍有利なことが示された。  

Fe2（SO．），及びFeCl3などの3価の鉄化合物を加えた培地の増殖がいずれも劣ることから，本荘の  

増殖にはFe2＋が有利であることを示している。また，2価及び3価の鉄化合物はEDTAの存在し  

ない培地の方が，むしろ良好な増殖を示すので，本藻の増殖にキレート剤ほ必要ないように思わ  
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れる。群体の外周を包むスライム層が鉄を特異的に吸着しやすいこと乙丁蓼と関係があるかもしれな  

い。しかし，El）TAが阻害的なことや，鉄を含まない培地でNi，Zn，Co，Ctlが阻害的でMnが  

促進的であることは本藻の増殖に対する金属類の影響が複雑であることを示している。   

ビタミソB．2が本藻の増殖を促進する唯・】・・・の刺激物質として見いだされた。B12ほ本藻の増殖に  

補助的（アクセサリ→）に要求されるもので不可欠な栄養因子ではない。また，B12の効果がCoで  

ほぼ代替できることから，本藻ほB12の生合成系を有しているものと思う。M－11培地にはB．2の  

有機骨格に導入されるCoが少ないため細胞内のB12の必量レベルが低く，最大増殖量が制限され  

ていると推定される。B12を添加した培地（B－12培地）での本藻の増殖ほ，培養の初期はM11培  

地と変わらない。しかし，M11培地での増殖が定常期に入る時期からB．2の促進効果は顕著に現  

れてくる。   

B－12培地では最大増殖量が増大するとともに，藻体が緑色を呈している期間も長くなることか  

ら，B．2Chl．〟の生合成になんらかの影響を与えていると推定される。B．2のバイオ7ッセイに用い  

られるE．coliでもCoがB12の効果を部分的に代替できるという報告がなされている。   

本藻の増殖が鉄，Coなどの無機物質によって促進されるのに対して，B．2を除いて試験した有校  

化合物がすべてが増殖を促進せず，逆に多くのもりが阻害的であった。なかでも，アミノ酸やカ  

ザミノ懲，肉エキス，ペプトンなど従属栄養細菌の優れた栄養源となるものが特に強い阻害効果  

を示した。アミノ軌ま，弓凱、阻害を与えるアミノ酸と増殖に影響を与えない7ミノ酸の2グルー  

プに分けられた。霞ケ浦湖水中に最も多く存在するグリシソ，L－セリソ，Lグルタミソ酸，及び  

L－アスパラギソ酸が後者のグループに属することほ興味深い。レフユニルアラニン，Lトレオニ  

ソ，Lリシン，レバリソが強い阻害を示すことの理由ほ明らかでない。また，本藻が各種の多糖  

を生産しながら，多くの単糖類やTCAサイクルの有政敵によって阻害されることも注目される。  

藻類の培養によく使われるグリセロリン酸をK2Hl）0。の代わりに用いた培地の増殖も対照に比べ  

て良くなかった。これらの結果ほ，〃．伽叩頭柑招が無機的栄養環境を好み，本執こよる有機物生  

合成系は光合成系にせよアミ／酸合成系にせよ，細胞外の有機物によって強いネガティプ・フィ  

ドパック，コントロ【－－ルを受けるものと思われる。このことは，独立栄養原核生物としての本藻  

の大きな特徴といえよう。   

B12あるいはCoの添加により，無菌株では単藻株にはは匹敵する最大増殖量が得られたが，依  

然として単藻株の方が増殖が早く，培養が容易である。単音株におけるB12以外の物質を仲介とす  

る細菌との相互関係について，更に詳Lく検討していくことが重要と思われる。   

5 要 約  

1）〟∴花川離別規の無菌クロ－一二／株を用いて，基本培地（M－11培地）に，金凰乳 B群ピグ  

ミソ類，アミノ酸類．有焼栗重源頬，単糖類及び有機酸頬を単独に添加し，増殖に及ぼす影響を  

検討した。  
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2）鉄ほ本藻の増殖に必須であり．鉄の形態としては硫酸鉄（ⅠⅠ）が最も良い増殖畳を与えた。   

3）El）TAは増殖にほ必要でなく，むしろ阻害的であった。   

4）B群ビタミソの中でビタミソB．2が唯一の増殖促進物質として見いたされた。B．2は100〟g／J  

の濃度で本藻の最大増殖量を3～5倍に増大させたが，比増殖速度にほ影響を与えなかった。B．2の  

効果はCoSO。で代替できた。   

5）アミノ酸頬，肉エキスなどの有機栄養源類，単糖類，有機酸頬はいずれも増殖促進効果を示  

さす，むしろ多くのものが増殖に阻害的であった。特に，アミノ酸の一部は試験した有機物賓の  

中で最も強い阻害効果を示した。   

6）塩化ナトリウムはClとして800mg／J以上の濃度で増殖を著しく阻害したが，1500mg／／の  

濃度でもわずかな増殖が認められた。塩化ナトリウムの濃度を高くすると，群体の大きさが数倍  

に大きくなることが認められた。  
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要 旨   
霞ケ澗における水質汚濁の主導附過程ほ，〃hⅥ即応腐ラン藻が湖内で生産する有焼物  

の増加にあるい仙川，仁lゞ／ゐ属ラン′簸れ 諌体内及び産休外にどのような有塩物を生産する  

かということほほとんどわかっていない。   

著者らほ．〃山肌井応肌椚融血朋Ⅷ－3A（無菌殊）の純粋培義細胞から，群体の周囲を覆  

う寒天様被膜（slil¶e），細胞内貯留多糖．鮒胞外分泌（放出）多糖の3疎類の糖質の分離分画  

を行い，その化学的性質を明らかにした。   

slimeは細胞壁を磁届しない温和な物理的方法とCa－十で疑焦するゲル化特性を組み合わ  

せた独自の方法で分離・精製した。Slimeは媒体（乾物重）の7．2％に相当し，ウロン酸を含  

む酸性多糖であることが認められた。ガスクロマトグラフィーによる分析で，S】imeほ，ラ  

ムノース＞キシロース＞ガラクトース＞グルコース＞フコース＞アラピノース＞「7二／ノー  

スの7種類の中性糖とガラクツロソ酸から構成されるヘテロポリ「′－－であることが明らか  

にされた。Slimeは冷水，熱水に不溶で多価金属を添加すると凝固する性質があり，native  

な状態でほ水を包摂して藻体湿重の35％を占めていることが見いだされた。   

一九 細胞内に貯留される水可溶性糖質と細胞外（培地中）に蓄積する水可溶性糖質ほい  

すれもグルニー－スポリマーが主成分であり，Slimeの楷組成とは顕著に異なることが見いだ  

された。Slinleほ水の包摂．群体形成，カチオンの吸着等に関与し，グルコースポリ「7－は  

光合成産物の貯留形態として，それぞれ重役な生理的役割を有すると考察した。  
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ResearchCollaboratoroftheNationalInstitutcforEnvironrr）entalSludies．PresentAddress：Facult〉▼   
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Watcr and SoilEnvironmentI）ivision，Lhc Nationa】lnstitute f（）r EnvironmentalStudies．Yatabe－   
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Abstrac【  

AslimemateriatwasisolatedfromaxeniccellsofthecyanobacteriumMfc，  

ae）7材171（）MK－3A，grOWninas〉Pntheticculturemedium．Toisolatetheslimcnlaterial  

Withoutothercontamjnantsfromthesub－Cellularfractit）n，aneWis（）1ationprocedure，  

a mild mechanicalseparation followcd b）▼COa糾11ation with calcium chloride．was  

employed．   

Theslimematerialwasisolatedatayieldof7．2％（w／w）indryweightand34．5％  

infreshwejgh〔fromwhoIeaLgalceZIs．TheIlativesLimecontainedamuchamounto［  

Waterforformingagelzonesurroundingthealgalcells．   

Thepartiallypurifiedslimemateria】contained51．4％（w／w）carb（）hydrateand  

12・6％protein・ChemicalanaI〉▼SeS Showed that the carbohydrate was a comptex  

POlysaccharidecontainlnggalacturonicacid，rhamnosear）dx）Tloseasthemajorcarbo－  

hydratesinadditi（一ntOthcsugars．fucose．arabinose，marmOSe，galactoseandglucDSe．  

Theslimematcrial＼Va5nOtSOlublei11COldorhotwaterbutsolubleinlN NaOIi  

ltshowedapeeuLiarcharacteristicofcoaguIationuponadditionofmuItivaTentmetal  

CationsorinrespoIISetOaCidpH．   

Inthecontrasしthcextracel】ularandintracellularcarbohydratesexLraCtedfrom  

thecultuTemediuTnandfromalgalcellsdevoidoftheslirr）CWeremainlycomposedof  

gluc（）Se．The extrace11ular polysaccharide was derived by auto】ysis from water  

SOlubleintracelluIarpo】ysaccharideofthesamecomposition．  

Theslime，intracel】ularandextracellularpol〉▼SaCCharidescomprisedabout8．1％．  

10．3％and46・8％0［亡hetotaLcarbohydrateproducedbythisaIga，reSl）eCいVe（）T．  

Reywordsニ M；cr（）（TStis，Slime．Carbohydrate，Polysaccharide   

1緒 言   

アオコの原因生物である〟ぬⅦ即座属ラン藻の形態学的特徴の一つは細胞群体の外周を覆う寒  

天様被膜にある。寒天様被膜はラン藻をはじめとする淡水藻類の分類上の指標に使われているが1】2）  

その化学的性質や生理学的性質については十分に分かっていない。寒天様被膜についての研究ほ，  

木津の有供物生産並びにその水質に及ぼす影響を知る上からも重要である。寒天様被膜ほcell  

envelopを構成する－▲部であるが3〉，その呼び方は，Sheath，Slime．capsule，muCilage，gelatinous  

matrixなど研究者により異なり一定していない。Dr即rSら3）は“astructured】ayer”をsheatわ，  

‘u－1defined，ur［Str11Ctured zone’’をslinleと定義し，両者を区別している。M．ae77qinosaの生  

産する寒天様被膜ほ群体の外周を不定形のZOneとLて覆い，規則性のある構造が認められないの  

でスライムと呼ぶことにする。   

ラソ藻のスライムまたほsheathに関する研究はA，7abaena＝）．八bsfoc7），Chlorogloeo♪sLS且）につ  

いてかなりよく行われているが，〃′r川q誓／ねについてほはとんど研究されていない。特に無菌グ  

ロ㌧←ン株を用いた研究は今までにない。最近，雨宮ら9〉ほ諏訪湖のアオコから「粘質鞘」を分離し，  

その化学的性質について報告している。湖捌こ発生するアオコにはspecies〔つ異なる数種の〟′c川－  
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叩頭属ラソ藻が混在している。また．当然のことながら，他種藻類や従属栄養細菌群も混在して  

いる。したがって，「粘質鞘」は成分的に均一でなく，その起源となる生物種を特定できない。ま  

た，血矧k鼎＝画元信柑）やA闇払独り毎－d叩〟ど】0）の培養媒体から得られたスライムについて  

ほ同一種を用いていながら，研究者によって異なる分析結果が報告されている。その原因の一つ  

は，スライムの分離方法として確立されたものがなく，研究者によって異なる方法がとられてい  

るためと思われる。さらに，今までの研究ではスライムの形態学的特徴を確認しながら分離した  

ものはない。また，いずれの分離方法も細胞の破壊を伴うドラスティックな方法がとられている  

ので，細胞質成分，細胞破壊物などが混入している可能性があった。   

著老らは，細胞破壊を伴わない温和な物理的プチ法を用い，形態学的特徴を確認をしながらスラ  

イムを分離する方法を確立した。また，スライムが脱イオン水に分散し，多価金属を加えるとゲ  

ル化することが見いだされたので，この特性をスライムの分離に当たって応用し，比較的に純度  

の高いスライムを分離できるようになった。このことは，細胞内可溶性糖質並びに細胞外に蓄積  

する可溶性陪賓をスライムと区別して分離することも可能にした。本報告でほ，このようにして  

得られた，〟．〟ピケ′〟gオJ70∫α無菌タロン株の生産するスライムの化学的性質を中心に述べ，・あわせ  

て，細胞内可溶性糖質及び細胞外可溶性糖質と比較した結果について記述する。   

2 実験方法   

2．1供託藻横及び培養方法  

（i）供試藻株：止す∫cr〃り岱〆ね〟βγ〃gg′705〟K3A無菌クローン株を用いた。  

（ii）培養方法：前報11）で述べたM11培地にビタミンB．2を100／‘g／／の濃度に加えたB12培  

地で培養を行った。培養は300C，2，0001x（白色蛍光灯連続照射）の条件で静置培養を行った。   

2．Z スライムの分離並びに精製（図1）   

B－12培地4Jを用いて50日間培養を行い遠心分離で藻体を集めた。藻体は遠心用チューブの中  

で脱イオン水に懸濁させ，ごれを，試験管ミキサー（オートマチックラボミキサーHM－10）を用い  

て2分間かくはんした。15，000r，P．m，15分遠心分離を行うとスライムの一部が断片状になって上  

澄液中に分散した。沈殿した藻体は再び脱イオン水に懸濁して，試験ミキサーを用いた同様のか  

くほん操作を繰り返した。一一恒】ごとにロットリングインクを用いたネガティプ染色で上澄液中の  

スライムの形態と分散量を確認した。5～6回の操作で群体周囲のスライムはほとんど除かれ，、、除  

スライム藻 体′′が沈殿となって回収された。   

得られたスライム分散液に塩化カルシウム（CaC12）を100mg／lの濃度に加え，15，000r．p．m15  

分遠心分離を行うと断片状に分散していたスライムほ凝集し．透明なゲル状沈殿として回収され  

た。   

粗スライムは脱イオン水に再び懸濁し，試験管ミキサーでかくほんして分散させ，これにCaCl2  
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A】galce】1s  

l  

Ⅵbratinnllrith LAB－トtjxer  

Centr血ged（15，000g、15′）  

SLime fragment5（Sup．）CaCL2  
F  

rlpt．  
（Crude輔me）  

l  

ⅥrashingsIVith H20、6M Urea  
l   

Chloroform：nButarIOl  

Aqueous phase  
lLyophi】ized  

、、pl】re Sljme  

Algalce】ls（ppt．）  
L  

（Eljmination nf S】ime）  

、、Deslimed cells  
I  

So扇C disruption（50W．15）  

l   

Ce））e】くtraCtS CoZd TC＾   

】  
Sup．  

l  

E】irni11ation of TCAll・ith Ether  

lLyophj】ized   

小1ntrace11u】ar Saccharides′  

図1ル毎r〃Cツざ仏〟ピタ′封gわ′0ぶ〝K3Aのスライム及び藻体内可溶性糖質の単離精製  

法  

Fig・1Isolationproceduresofslime andintraccllularsaccharidesfronlMicr（）（1】S応  
〟β′Ⅵg777〃ゞ〟K3A  

を加えて沈殿させた。この操作を7回繰り返して，水溶性爽雑物を除去した。   

粗スライム中にはタンパク質が含まれていたので，6M尿素による洗浄し，更にフェノール抽  

出法11〉，及びクロロホルム，和一ブタノールを用いたsevag法12）で除タソ／くクを行った。この段階  

で得られたスライムを脱イオン水で透析後，凍結乾燥を行い，部分精製スライムとして実験に供  

した。   

2．3 細胞内貯蔵性糖質及び細胞外可溶性糖質の分離13）   

B－12培地2Jを用いて26日間培養を行い，遠心分離で藻体を集めた。藻体細胞を新鮮なB－12  

培地で洗浄し，前項で述べた方法でスライムを除去した。、、除スライム藻体′′を30mJの脱イオン  

水に懸濁し，50W，15分の条件で超音波破壊を行った。次に，15，000r，pm．15分遠心分離を行  

い，得られた上澄液にトリグロル酢酸（TCA）を10％の終濃度になるように加えた。遠心分離で沈  

殿を除き，上澄液中に含まれるTCAほエチルエーテルで除去した。水屑のpIlが中性になるまで  

エーテル抽出を繰り返し（7回），最後に凍結乾燥を行い，これを細胞内可溶性糖質として実験に供  

した。   

藻体外可溶性糖質は培養の後期に培地中に蓄積（放出）してくるので，B12培地2仁を用い41日  

間培養を行った。遠心分離（15，000r．p．m．15分）で藻体を除き，得られた培地の上澄液をロータリ  

ェ／ミボレークーで約1／川量になるまで濃縮した。濃縮の段階で不溶物が析出したので遠心分離及  

行って除去した。上澄液を凍結乾燥し，藻体外可溶性糖質として実験に供した。  
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2．4 中性糖の分析  

（i）加水分解二部分精製スライム2～8mgをナス型フラスコにとり，72％硫酸2mJを加えて  

室温に1時間放置した。脱イオン水で1．8Nになるように稀釈した。還流冷却器を付けて，1100C，  

6時間，加水分解を行った。放冷後，炭酸バリウムの粉末を発泡しなくなるまで加えて中和し，遠  

心分離で不溶性残壇を除いた。上澄液ほワットマンGF／Cでろ過し，ろ液を減配で蒸発乾閲した。  

（ii）7ルノトールアセテート誘導体の調製法：日下部の方法14）に準じて行った。加水分解後  

の試料にNaBH4溶液（40mg／3m／）を加え，室温に1時間放置してアルソトールに還元した。  

Dowex50（H＋型）をpH4～5になるまで加え，過剰のNatiH．を分解した。GF／Cでろ過し，蒸  

乾回した。これに，メタノール5mJを加え，蒸発乾園を3回繰り返し，ホウ酸をメチルエステル  

にして留法した。次に，無水酢酸：どリジン荘液（1：l，Ⅴ／v）2m仁を加え，300Cで一・夜インキュ  

べ－ショソを行い7セチル化を行った。蒸発乾固して得られた残直にシクロルノタン2mJを加え  

て溶解し，GC分析に供した。  

（iii）7ルノトールTMS誘導体の調製法：加水分解試料を7ルソト「ルアセテート誘導体を調  

製する場合と同様に処理し糖アルコールに還元した。どリジン：ヘキサメチルジシラザソ（HMDS）：  

トリノチルクロロシラン（TMCS）の混合液（10：2：1．v／v）を糖濃度が20～100FLg／0．1mlになる  

ように加え．30分間激しくかくほんTMS化した。試験管（13×105mm）に移し，遠心分離によっ  

て不溶物を除き，上澄液をGC分析に供した。  

（iv）ガスクロマトグラフィの分析条件：日立163型ガスクロマトグラフィ装置を用いて分析  

した。7ルソトールアセテート誘導体の分析条件ほ次のとおりである。検出器：FID，カラム：ガ  

ラスカラム（3mmXl，5m），充てん剤こ3％ECNSSM（担体，ChromosorbW．AW），気化室温  

度：250BC，カラム温度こ150～180ウC昇温（10C／min）またほ1800C定温。．7ルソトールTMS誘導  

体の分析にほ3％ECNSSM及びOV－17（担体，UN‖）OR・tlHP）を用い，気化室温度200BC，カラム  

温度130～1600C昇温（39C／min）または140DC定温で行った。   

2．5 ワロン酸の分析   

スライムの加水分解はJefferyらの方法15）を一部改変して行った。部分精製スライム5mgを加  

水分解用ガラス管に入れ．Dowex50（H＋型）200mgとO，05NH2SO．2mlを加え，封管後100BC  

で24時間，・加水分解を行った。加水分解試料はDowex50（H＋型）2mlを詰めたカラムを2回通  

させた。通過液とカラムの洗液を合わせて，これにBaCO。を加えて中和し，遠心分離を行った。  

上澄液は更にGF／Cでろ過し，ろ液は減圧濃縮を行った。ろ液にNaBH．50mgを加え室温に1時  

間放置してからDowex50（H†型）を加えてpH4～5にし，還元剤を分解した。メタノールを加え  

て蒸発乾固を数回繰り返し，最後に残姪を濃塩酸に溶解し，ウロソ酸をアルドノラクトンに変換  

した。ロータリーエ／くポL／一夕uで塩酸を除き，どリジソ：HMDS：TMl〕S（10：1：1，V／v）混  

液2mJを加え2O分間振とうしTMS化した。GC分析条件は中性糖の7ルソトL”L／TMS誘導体  
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の場合と同じである。   

2＿6 スライムに含まれるタンパク質のアミノ酸分析   

部分精製スライム12mgに6N塩酸l．5mlを加えて封管し，10O8C24時間，加水分解を行っ  

た。アミノ酸組成は自動アミノ酸分析計（協和精密〕で分析した。   

2．7 金属の分析法   

スライム5・Omgを硝酸（1＋2）と60％過塩素酸を加えて灰化した。ホットプレート上で過剰の酸  

を蒸発させ，放冷後1N塩酸に溶かして定容にした。ナトリウム，カリウムは炎光分析法で，カ  

ルシウム，マグネシウム，鉄ほ原子吸光分析法で分析した。  

2．8 化学分析法  

（i）糖質：フェノール硫酸法18）で測定した。  

（jj）タン′くク質二Loll・ry法で測定した。  

（iii）全リン∵Allenの湿式灰化法で灰化し，モリブデン酸ブルー法で測定した。  

（jv）硫酸棍ニTerhoら17）のsodium rhodizona亡e試薬を用し、る方法で測定した。  

（Ⅴ）へキソーサミソ：Stromingerらの方法1別によって測定した。  

（vi）ウロン酸：硫酸カルノてゾール法川で測定した。   

3 結 果   

3，1几イ．∂erU9／nos∂K－3Aの生産するスライムの形態学的特徴とカルシウムイオンによるゲ  

ル化   

〟．αgγ〟gわブひ5αK3Aの生産するスライムをロットリソダイソクでネガティプ染色した写真な  

図2に示した。群体の外周をインク粒子が侵入しない不定形のスライムが厚く覆っているのが認  

められる。カノミーグラスで庄平してあるので水平面に広がり，一部は水の中にちぎれて分散しつ  

つある。図3は群体の超薄切片を透過型電子顕微鏡で観察した写真である。数個から十数個の細  

胞が電子的密度の低い透明な層に疎に浮遊し，その外側をスライムが袋状に覆って小常体を形成  

している。スライムの内側はスムースで明りょうな境界を持ち，外側ほ不定形で比較的電子密度  

が高く粒子状のものが集まってソ㌧∴ノを形成しているように見える。図4ほ試験管ミキサーでパ  

イプレ【∵ンヨノを行って得られたスライム断片の分散液をロットリソグイ／ク法で観察した写真  

である。分散液中には藻体細胞ほ混入していない。また，細胞破壊物のような異物の混入もなく，  

ほぼ均一なスライム分散液とみなされる。   

脱イオソ水中に分散したスライムは通常の冷凍遠心（18，000r．p．m．20分）でほ沈下しないが，塩  

化カルシウム（CaC12）を添加すると，スライム断片が凝集し，容易に遠心分離で回収できることが  
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〟fcro丹ざJf∫βgWi乃〃5α無菌タローソ株の生産する寒天様被膜  

園 2 〟．αeγ昭∫〃05αK－3Aのスライム層（ロットリングインクによるネガティ  
プ染色：イソク粒子の浸入しない白色ゾー∵／がスライム）  

Fig・2 MicroscoplCObservationoftheslimeIayerofM・ae77igけ10SaK－3A  
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ル〟ど軌ツ∫Jたαe′〟gf〃の5β無菌ク【，・一ソ株の生産する寒天様被膜  

図 4 ル才．αどγZ曙J柁OS〟K3Aの群体からはく離したスライムのフラグメソト  

Fjg．4 Slimefragrnentsdispersedindeionizedwater  
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〃rr′仇1・血＝椚昭両肌班膵クローン株の生産する寒天様被膜  

見いだされた。図5はスライム分散液に穣べの濃度になるようにCaCIzを加え，遠心分離（15，000  

r．p．m．15分）を行い上澄液中の糖質濃度を測定した結果である。CaC12が40mg／ノを越えると上澄  

中の糖は急激に減少し，遠心分離により沈殿したことが示された。CaC12が100mg／lでほはば100％  

に近い糖質が沈殿し，上澄液中にはスライムの断片は全く観察されなくなった。CaC12で沈殿した  

スライムほ無色透明のゲル状を呈し，凍結乾燥をすると白色の乾燥寒天棒に似た物質が・得られた。  

スライムが比較的温和な物理的方法で脱イオン水中に分散し CaC12の添加によってゲル化して沈  

殿する特性を利用しスライムの分離並びに精製を行った（実験方法参照）。  

20 40 60 80 100  

CaCl2 mg／」  

図 5 カルシウムイオンによるスライムの凝集  

Fig．5 CoagulationofslimebytheadditionofcalciunlChrolide  

Tothedispersedsolutionofslimefragments，Calciumchloride“▼aSaddedatthe  

concentrations as sho＼＼・nin the figure．After removalof coagulated slime b〉r  

centrifugation at15，000r・p・m・for15min．the residualslime saccharidein the  

supernatantwasmeasured．   

3．2 スライムの生産量と化学的性質   

衰1にノ払αgγ〟gわ10Sdの全藻体から，前述の方法でスライムを分離したときの収率を湿重（生鮮  

重）及び乾重で示した。4Jの培養液（50日間培養）より乾重で1．53gの藻体が得られ，これより0．11  

gの粗スライムが分離された。乾重では全音体の7．2％がスライムであった。一一方，湿重でほ，23．7  

gの藻体から8．3gのスライムが分離されたことになり，遠心分離で集めた生鮮藻体の34％がスラ  

イムであった。このことは，スライムが乾物重でほ7．2％であるが，nativeな状態では多量の水を  

包摂し（含水率98．7％）生鮮藻体重量の約1／3強を占めていることを意味している。粗スライムを  

脱イオンれ6M尿素液で洗浄し，最終的にSevagの方法で除タンパクを行って得られた部分精  

製スライム標品の化学的組成を蓑2に示した。  
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表 1漉血叩壷Ⅷ附加105αK－3Aの培養藻体から単離したスライムの収率  
TablelYieldofthecrudeslimeisolatedfromMic）・OC）T，tlsaeT・ZぜIn（）SaK－3A  

Wet  Dr）▼  

Ⅵ，eight   Ⅵ7eight  

Wholecells  23．7g l．53g  

Cudeslime  8．3g O．11g  

Residualcells  15．4g l．42g  

Yield ofslime   34．5％   7，2 ％  

Thealgal～・aSCultiva【edin4【itersofB－12mediuI－－fo「5けda！－S  

at300C withconstantirradian⊂e Of2，0001x．  

表  2 部分精製スライムの化学的性質  

Table2 Chemicalcompositionofthepartiall）▼purifiedslimeof Micr（）  

〝gJ′乙ぜJ〃0∫〟K3A  

Cornposition  Contents（％）  

Carbohydrate  51．4  

（Uronic acid）  （13．郎  

Protein  12．6  

Lipids  （notdetect）  

Nucleic acids  （0．28）  

Hexosamine  not detect  

Sulfate  

～Ietals  

ⅥJater  

others  

not detect  

6．4   

（4．3）   

25．0   

スライムはウロン酸を含む糖質が51．4％で過半を占め．タソバク質12．6％，金属（メタルとし  

て）が6．4％含まれていた。ウロソ酸ほ全糖質の26．8％に相当したことから，スライムが酸性多  

糖を主成分とすることは明らかである。タンパク質は各種の除タン／くク法によっても除去できず，  

またプロナーゼを用いた酵素処理でも完全に除けないことから，タンパク質はスライムに固く結  

合し，スライム分子の内部に埋め込まれていると推定できる。タン㌧バク質がスライムの本質的構  

成分子であるかどうかほ更に検討が必要である。スライムには脂質や核酸ははとんど含有されて  

いないが，微量の有機リソが検出された。これが，核軌リソ脂質，リソタソバク質のいずれに  

由来するか分からないが，量的にほ極めてわずかであった。スライム中にはリボ多糖もへキソー  

ス7ミソも検出されなかったので，スライム標品には藻体細胞の外膜は混入していないと思われ  

る。このことは，同時に，試験管ミキサーを用いたスライムの分離過程で細胞破壊がはとんど起  

こらなかったことを意味している。  
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腑m町海尉明如闇無菌クローン株の生産する寒天様被膜   

3．3 スライムの糖組成   

スライムの主成分が酸性多糖であることが見いだされたので，どのような中性糖から多糖が構  

成されているかガスクロマトグラフィーで分析した。園6にほスライムの加水分解物の7ルジトー  

ルアセテート誘導体のガスクロマトグラムを示した。スライムの多糖の構成糖としてラムノース  

（Rha）．7コース（Fuc），7ラビノース（Ara），キシロース（Xyl）．マンノ．ス（Man），ガラクトー  

ス（Gal）及びグルコース（GIc）の7種の中性糖が同定された。その中でもRhaとⅩylが他の糖に比  

べて高いピークを示した。7ルソトール7セテート誘導体のGCではFucとRhaの分離が悪いが，  

他の糖の分離ほよかった。図7ほ7ルソトールTMS誘導体のガスクロマトグラムを示した。アル  

ノトLルTMS誘導体のGCではRhaとFucの分離は良かったが，他の糖のピークはオー／：ラッ  

プし．分離ほ悪かった。構成糖の定量に当たっては，主にア／レソトールアセテート誘導体のGC分  

析によったが，RhaとFucの存在比は7ルi＞トールTMS誘導体のGC分析で求めた。   

囲8にほウロン酸のTMS誘導体のガスクロマトグラムを示した。スライム中のウロン酸ほガラ  

クツロン酸の位置と一致した。スライム加水分解物に市販のガラクツロソ酸を加えてTMS誘導体  
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10  20   min  

Reten†ion Time   

図 6 スライム多糖のアルソトール・アセテート誘導体のガスクロマトクラム  

Fin. 6 Gas chromatugrams of alditol acetate deriratires of neutral sugars in the 

Partia】1ypurifiedslimeisolatcdfromM・ae，・Z哲け70SaK3A  

a）Slimesaccharide．  

b）Standardsaccharidcs：】；rhamnose，2：fucose，3；arabinose，4；Xylose，  

5：mallnOSe，6；galactose、7：glucose．  
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5  10  15 min  

Retention Time  

図 7 スライム多糖のアルノトールTMS誘導体のガスクロマトグラム  

Fig．7 Gas chromatoETamS OialditolTMS derivatives of neutralsl唱arSin the  

partialtypurifiedslimeisolatedfrom M．〃erZ智in（，Sa K3A  

a）S】imesaccharide．  

b）Standardsaccharides：1；rhamnose．2：fucose，3こarabinosc．x〉▼1ose，mant10Se，  

ga】actoseandglucose（overlaped）．  

の混合分析をしたところ，ガラクツ’F／酸の位置にi個のどークが大きく現れた。この結果から  

スライム中のウロソ酸はガラクツロン酸のみでダルクロン酸は含まれていないことが示された。   

衰3にスライムを構成する中性糖及びガラクツロン酸の定量結果をモル比で示した。中性糖と  

してほRhaとXylがはぼ同程度に多く，他の糖の3倍も多く含まれていた。この結果ほスライム  

がガラクツロン酸ニラムノースニキシロースニガラクト「ス：グルコースニフコースニアラピノー  

ス：マンノースを2こ2二2二1：1：1：1：1の割合で含むrepeatingunitとしたポリマーである可  

能性を示している。  
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図 8 スライムのウロソ酸のTMS誘導体のガスク、コてトグラム  

Fig・8 Gas chromatograms of TMSderivatives of uronic acidin the partially  

Purifiedslimeisolatedfrom M．ae］’ZLg177（）S〝K－3A  

a）Slime saccharide．  

b）SLimcsaccharidepLusauthenticgalactuTOnicacid．  

Ⅰ’eaklwasidentifiedwithgalacturonicacid，  

蓑  3 スライムの糖組成  

Table3 Sugarcompositio11SOfthepartiallypurifiedsliIneOf M．〟erE好け70S〟K－3A  

Ⅰ）ercent of  Percent of   
residue  rveight 

Rhamnose  

Fucose  

Arabinose  

X）rlose  

Ⅳ1annose  

GaIactose  

〔；1ucose  

Galacturonic acid  

24．2％  24．4％  

6．n  6．0  

5．8  5．4  

21．6  20．0  

4．5  5．0  

7．4  7．7  

6．9  7．6  

23．5  28．l  
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3，4 藻体外可溶性糖質及び藻体内可溶性糖質の構成糖分析   

〟・αg′Ⅵgfタ7β∫αK－3Aほ培養の後期に培地中にかなり著量の可溶性糖質を蓄積する。今回の実  

験では83■3mg／Jの糖（グルコース換算）が培地中に蓄積した。アルノトールアセテート誘導体に  

よるGC分析ほ，加水分解前（園9，b）と加水分解後（図9，a）の2サンプルについて行った。加水  

分解前のサンプル中には，多くはないが，グルコースのモノマーが検出された。加水分解試料の  

GCクロマトグラフィーでほグルコ、スのどークが最も大きなピークとして検出され，その外にラ  

ムノ‾ス，ブコース ，7ラビノース，キシロース，マンノースの小さなピークが認められた。こ  

の結果は．藻体外可溶性糖の主成分がグルコースのポリマーであることを示している。そのポリ  

マーの分解産物と思われるグルコースが唯一・の単糖類として認められたことほ注目される。加水  

分解によって，スライムの桔成中性糖と同じ単糖類がわずかではあるが，検出されたことは，藻  

体外可溶性糖の中にはス・ライムの分解物が可溶化して，混入した可能性を示匪している。   

囲10に藻体内可溶性糖質のガスクロマトグラムを示した。加水分解前の試料（図iOb）にほグ  

ルコースとてソノース及び少量のアラピノースが7ルノトールアセテート誘導体として検出され  
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Retention Time  

図 9 媒体外可溶性糖質のアルジト」ル・アセテート誘導体のガスクロマトグラム  

Fig．9 Gas chroTrlatOgramS Of aJdjto】acetate derjvatives of extrace‖ular so7ubLe  

saccharide  

a）Afterhydrol〉rSis．  

b）Beforehydro】），Sis．  

Pcaklwasidentified asgalcose．  
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10  
Retention Time  

図10 藻体内可溶性糖質のアルソトール・アセテート誘導体のガスクロマトグラム  

Fig・10 GaschromatogramsofalditolacetatederivatjvesoftheintracelluIarsoluble  

saccharide  

a）Afterhydrolysis．  

b）Beforehydrolysis．  

Peakl；mannOSe．2；glucose，3；ga】actose．  

た。加水分解試料のガスクロマトグラム（図10a）では藻体外可溶性糖質の場合と似て，グルコー  

スのピークの増大が認められた。マンノ【スとアラビノースのピークは加水分解を行ったあとで  

も，大きなど－クにならなかった。この結果は，藻体内可溶性糖質の主要な成分が，藻体外可溶  

性糖質と同様にグルコー∵スのポリ「7－であることを示している。しかし．加水分解前の試料にマ  

ンノースがグルコー∵スとともに含まれていたのは藻体外可溶性糖質とは異なる点である。   

表4に裸体外可溶性倍賞及び藻体内可溶性糖質の中性糖組成をスライムと比較して示した。藻  

体外可溶性糖の81．9％はグルコースであった。グルコースほ91．5％がポリマー，8＿5％がモノマー  

として含まれていた。藻体内可溶性糖質の73．7％がグルコース，13．1％がガラクトースであった。  

グルコースは99．7％がポリマーで1．3％がモノマーであった。ガラクトースは加水分解試料にの  

み検出され、モノマーとして含まれていなかった。藻体内に比較的多くガラクトースが含まれて  

いたことほ，スライムのガラクツロソ顧の生成機作と関連して注目される。藻体外及び藻体内可  

溶性靡貿ほ，グルコースを主たる構成成分とする点で共通しているが，その他の糖類の組成はか  

なり異なっている。また，それらはスライムの糖組成も反映していない。すなわち，スライムに  

特に多いラムノース，キシロースは両老の糖でほむしろ少ない比率でしか含まれていなかった。  
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表 4 スライム，藻体外可溶性糖賀及び華体内可溶性糖質の中性糖組成の比較  

Tab】e4 Sugarcomp（）Sitjons o（the partfaJ）y purified sTime，〔he ex〔race‖uLar and  

intracellularsolublesaccharidesproducedb〉，M．aeJ’lq［TZOSa K－3A  

Sugarcomposjtions（weight％）  
Sugars   

Slime E．W．S● l．W．S．＝  

Rhamnose  

Fucose  

Arabin（）ne  

X）7lose  

Mannose  

Galactose  

Glucose  

∩
八
U
 
9
 
 

．
 
 

7
 
 

3
 

1．9  4．1   

0．8  

5．8  

1．8  

2．0  

5．7  

81．9  

7
 
 
9
 
 
［
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9
 
 
1
 
 
7
 
 
 

1
 
 
1
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2
 
 
2
 
 
3
 
 
3
 
 

1
 
 
7
 
 

n
U
 
1
 
5
 
7
 
0
 
 

【
ノ
 
亡
じ
 
亡
U
 
ハ
U
 
O
 
 

■ Extrace【lularⅥrater－SO】ublesさCCharide  

‥lntrace）1uZar WaterSOlub】csaccharide  

しかし，いすれにしても，スライムの糖質が藻体内及び藻体外可溶性多糖に比べて，極めてユニ〉  

クな化学的組成をもっていることは明らかである。   

3．5 スライムに含まれるタン／〈ク質のアミノ酸組成   

スライム中に含まれているタンパク質のアミノ酸組成を衰5に示した。7ス／くラギ／酸（13．5％），  

7ラニソ（10．92％），スレオニソ（10．26％）及びグリシソ（10．05％）が特徴的に多く含まれて  

いた。スライム中のタンパク質の7ミノ酸組成は藻体タンパク質あるいは本藻が培養液中に蓄積  

あるいは放出するタン／てク質のアミノ酸組成とはかなり相違があることが認められたGすなわち，  

これらにはグルミン酸（ユ2．33％），アスパラギソ〔12．01％），アラニン（10、98％）が含まれてお  

り，メチオニン，7ルギニソ，チロニ／ンの含有量はスライムの2～5倍も多く含まれている。スラ  

イム中のタンパク質がスライムに特有なタンパク質であることを示Lている。   

3．6 スライムの金属含有量   

スライム中に含まれる金属元素の分析結果を表6に示した。カルシウムが最も多く含まれてい  

たが，これほスライムをゲル化させるために加えたCaCI2に由来すると考えられる。カルシウムに  

次いでナトリウムが多く含まれていたが，Naは培地中に最も多く含まれているためであろう。本  

藻の増殖に必須な鉄が，スライムに比較的多く含まれていたことは注目される。培地中に与えた  

鉄の29．4％がスライム中に含まれていた。また，スライム中にはわずかであるがリソが含まれて  

いた。リソの89％ほオルソリソ酸態リソであった。なお，B12に由来するCoは濃度が低く，不検  

出であった。  
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衰  5 スライムに含まれているタン㌧バク質の7ミ／酸組成と，藻体内及び藻体  

外可溶性タン㌧パタ質のアミノ酸組成の比較  
Table5 Aminoacidcompositio11SOftheslimeprotein．theintracellularandextracel－  

1ularsolubIeproteinsofM．ae）7LgEllOSa K3A  

Slime  Intracellular Extraccllular  

protcin  protein  protein  
Amino acids  

Aspartic acid  I3．35●  

′llhreolline  lO．26  

Serine  8．60  

Glutamic acid  8．42  

Gl）7Cine  lO．05  

1
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7
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n
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ソ
】
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2
 
8
 
 

14．96事  
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14．ユ8  

8，77  

Alallille  lO．92  10．28  9．96  

Valine  

Methionine  

lsoleucitle  
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l、）・rOSine  

Phcn）▼1alaninc  

L），Sine  

lLlistidine  

Arginine  

I）roline  
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5
 
り
」
 
6
 
7
 
2
 
 

7
 
ハ
リ
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0
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1
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6．52  5．95  

1．94  1．81  

5．05  5．44  

7
 
 
1
1
 
 
9
 
 
 

7
 
 
2
 
 
2
 
 

4，44  3．57  

0．97  0．57  

4．36  4．21  

4．86  5．77  

表  6 部分精製スライム中の金属並びにリンの含有量  

Table6 MetalsandphosphoruscontentsinthepartialIypurifiedslimeofM．ae川gl－  

〃仇沼K－3A  

Contents  Metals   

g
 

C
a
 
N
a
柏
K
 
M
P
 
 

21．3mg／g  5、4％  

14．1  1．2  

10．7  

9．4  

6．6  

2．3  

4
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U
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】
J
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′
 
 
 

9
 
 
〔
J
 
 
2
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●RecveryfromthemetaTsandphosphorusinitiaL］y   

COntainedin the medium 
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3．7 スライムの溶解性とゲル化特性   

凍結乾燥した部分精製スライム3mgを試験管に入れ 各種溶媒を3m／ずつ加え，試験管ミキ  

サーでよくかくほんし，48時間静置後の溶解性について検討した（蓑7）。スライムの溶解性ほロッ  

トリンクインクによる感激鏡観察と，CaC】2を添加し，遠心分離後の上澄液中の糖質濃度を分析す  

ることによってチェックした。スライムほ，冷水及び熱水に不溶であった。0＿1Mの水酸化ナト  

リウム（NaOH）でスライムの一部が，1．OMですべてのスライムが可溶化した。このサソプル  

を脱イオン水で24時間透析してからCaC12を加えたが，ゲル状沈殿は生成しなかった。6M尿素  

はスライムを微細な均一のフラグメソトに分散させたが可溶化はしなかった。難溶性タンパク質  

を可溶化させるのに用いられるSDSやトリトンX－100などの界面活性剤は．白い濁りを与え，ペ  

クチン貿の抽出に用いられるヘキサメタリソ酸（SHMP）でほ逝に凝集が起こってしまった。  

蓑 7 部分精製スライムの各種溶媒に対する溶解性  
Table7 Solub‖ityofthepartiaILypurifiedsIimehvarioussoIvents  

SoIvents  Solubility  

Cold water  

HotlVater  

O．1M NaOH  

1M NaOHH 

6M Ureaa 

6M＋10％2ME  

l％SDS  

2％Trjton Xユ00  

2％SlIMP  

lO％TCA  

Insoluble  

Insoluble  

SolubIe  

Soluble  

Insoluble，finelydispersed  

lnsoluble．finelydispersed  

Turbjd  

llurbjd  

Co昭ulated  

Coagulated   

スライム分散液がCaC12の添加によって凝集する性質が見いだされたので，Ca以外の金属によっ  

てもゲル化が起こるかどうか検討した。スライム分散液に各種金属塩を100mg／Jとるように加え，  

よく振とうしてから遠心分離（15，000r．p．m．15分）を行い，上澄中の糖濃度を定量した。表8は沈  

殿したスライムを添加した金属塩1mM当たりの糖質量で示した。3価の硫酸7ルミニウムが最も  

強い凝集作用を示した。次に塩化鉄（ⅠⅠⅠ）が強い作用を示した。Ca＋十ほCu＋＋，Mg＋＋などに比べる  

と軌、がCo＋＋，Mn＋十よりは弓凱、凝集作用があった。1価のNaは弱い凝集作用しか示さなかった。  

これらの結果は，スライムが多くの3凪 2価の金属塩と金属架橋を作り，ゲル化することを示し  

ている。   

図11ほpHによるスライムのゲル化を検討した結果である。pH4以下に下ると急速にゲル化し，  

pHlではスライムの60％以上が凝集沈殿した。この結果ほ蓑7に示したTCA，SHMPによりス  
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表  8 各種金属イオンのスライム凝集作用  

Table8 Effectofvariousmetalionsonthecoagulationofslime  

Metals  Slime  

（1mM）  coagulated  

NaCI  

CaC】2  

Ca（Orl）2  

MgCl2  

MnC】2  

CuSO。  

CoCt2  

FeCl。  

Al2（SO。）3  

13nlg  

85   

40   

105   

55   

124   

109   

178   

231  

Meta】ioTISWereadded tothedispersedsolutionofslimeand thecoagulated  

slimewereprecipitated b〉▼Centrifugationat15，OOOr．p．m．for15min．  
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訳
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瓜
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口
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2  4  6  8 10  
pH   

図11スライムのpH凝集性  

Fig．11EffectofpHonthecoagulationofslime  

ライムが凝集したことと矛盾しない。pHが4以下では，ガラクツロン仮のカルポキシル基の解離  

が抑えられ，ゲル化が進むと考えられる。   

4 考 察   

〟gcro叩ぬαβr昭i乃OS〟のスライムの主要成分がガラクツロン酸と7種の中性糖からなる酸性多  

糖であることが明らかにされた。酸性多糖はへキソース3種較（Man，Gal，GIc），ベントース2  
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種類（Arb，X）71），メチルベントース2種類（Rha，Fuc）とガラクツロン酸から構成されていた。   

今までに報告されている各種ラン藻などの粘質多糖の糖組成を表9に示した。今回著者らによっ  

て得られた朋∴射喝加地無菌株のスライムは構成糖の笹原が最も多かった。また，月別血酬吼  

入bsわcJも～椚eJ‘α20），C仙肌扉腑碑滋のウロγ酸ほダルクロン酸であるが，〃．αer㍑gg柁05αK－3A  

ほガラクツロン酸であった。雨宮21）が諏訪湖の水の牽から得た「粘質報」がウロソ酸である点ほ  

著者らの結果と【致している。ラン藻頸の中で肋涙叩壷属だけがガラクツロン酸を持っている  

表 9 藻類及び各種生物の粘賓多糖の糖組成  
Table9 SugarcompositionsofslimematerialsisolatedfroT一一Variousorganisms  

Sugars  
Literature  

RhaF。。ArbXylRibMa。GalGl。  
Organisms  

肋■c†てI叩諭   

〟gJてくどけiOS〃  

K3A（Axenic）  
●  0  0  ●  0  0  0  ●  Takamura  

ル才∫〔ソ′叫Sぬsp．   ● ○  ●  0 0 ● ●  Amer山〉7a  

mucopolysaccharideandpectates  Kessel  

0  0  ●  ○ ●  ● Bishop  

O  ●  ○  ●  Dunn  

0  0  0  ●  C.ardemil 

〟．′）ⅥJ官用〟／〟  

い1．・ト∴l∴．  

．1∴・l∴∴・∴  

l、，l∴・・∴∴■∴  

d．n・拓Ⅷ屑玩   

∫養re＆  
∴・．．■．・．．l、／  

∴l・∴・、．．■．．J■．∴’●  
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O Moore  
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（TritonX－10O）  
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／l＼∴・一．1・′∴・一∴、1l－  

Activated sludye 

Azuki Bealrs 

KidneY Beans  

Junsai  

Okura  

・Phenol－WatereXtraCtion  
Rha二Rhamnose，Fuc＝Fucosc．Arb＝Arbinose，X〉▼1＝X｝▼Lose・Tそib：RiboselMan：Mannose・  
Ga】：Galactose，GIc＝Glucose，Ga】acid＝Ga】acturollicacidICIcacid＝Glucuronicacid▲   
●ニrnajorsugars，○：minorsugars  
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ことは注目される。アズキ22〉やインゲソ豆23）から抽出されたペクチン質や活性汚泥24）の粘質多糖  

が，〟JCr呵′S′なのスライムと同種類の中性糖を含み，ウロン酸としてもガラクツロン酸を含んで  

いることほ興味深い。   

スライムが2価，3価の金属及びpH4以下の酸性側でゲル化するのは，ガラクツロン酸に帰因  

すると考えられる。すなわち，ガラクツロン酸のカルポキシル基を介した金属架橋と水素結合に  

よってゲル化すると考えられる。1NNaOHによってスライムが可溶化し，透析後再び金属塩を  

添加してもゲル化しなくなったことは，ガラクツロン酸部位でβ脱離反応が起こり糖鎖が切断さ  

れたことを示している。また，6M尿素でスライムが細かなフラグメソトに分散することほ水素  

結合の関与を示している。   

ラソ藻の藻体外，藻体内可溶性糖とスライムを単組 分析し比較した報告ほあるが．Mhtaらの  

八bs眈Sp．の例を除いて，いずれの報告もこれら3種類の多糖の組成は大きな差異がないと結論  

している。しかし〃．〟gr封gg犯05αK－3Aでは藻体内．藻体外の多糖はいずれもグルカノが主要な  

構成成分でスライムとは著しく異なった糖組成を示している（表10，11）。藻体内可溶性糖はガラ  

クツロン蘭の前駆体と思われるガラクトースがグルコースに次いで多く存在し，藻体外可溶性糖  

とも若干の相異が認められた。これらの結果から，〟．〟βγJぽJ〃〃ざ〟の生産する糖質はスライムの酸  

性多糖と細胞内貯蔵性のグルカソの二種掛こ大別できる。半田25〉は〟めⅦ明海属ラン藻がα一1，  

4及びα1，6結合をもつαグルカノを貯蔵性多糖としてもっていると報告している。本藻の超薄  

切片の電顔写真でもグリコーゲソ顆粒が観察され26）また，本藻が比較的強いアミラ【ゼ活性を有  

する26）ことも，上述の結果を支持している。   

藻体外可溶性多糖は木藻が自己分解した結果，細胞内貯蔵性グルカソが培地中に放出されたも  

のであろう。自己分解であることは，表5の7ミノ酸分析の結果からもいえる。すなわち，全藻  

体から抽出したタノバク質と，培養後期に培地中に蓄積してくるタンパク質のアミノ酸組成ほほ  

ぼ一致しており自己分解に由来することを裏付けている。   

結論的にいえほ，〟．郎明如粗描は生理的役割の異なる2穣頬の糖，スライム多糖と貯蔵性グル  

カソを生産している。スライム多糖はゲル化特阻 水の包摂九金属その他栄養元素の吸着（濃縮），  

外的作用（細菌，酵素など）に対する／ミリヤーなどの外部環掛こ対する各種の役割をもちつつ群体  

形成の軸となっている。一方，グルカソは光合成産物の貯留，エネルギー代乱 アミノ酸，核酸  

などの生合成系に利用され藻体の増殖に不可欠な細胞内基質の役割をもっている。〃．紛明両脚  

K－3Aの生産するスライム糖質．藻体内可溶性糖質及び藻体外可溶性糖質は，全糖質のおよそ8％，  

10％及び47％に相当することが示された。  
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表 10 藻類の藻体外可溶性糖質の糖組成  

TablelO Sugar compositions of extracellular solubIe saccharidesisolated from  

Variousa】gae  

Sugars  
Organisms   Literature  

RhaFucArbXylRibManGalGl。慧慧  

け∴＝．，l、∴・、   

∴・■・’一〔ごi∴、．．■  

K3A（Axenic）  

，′lり∴＼．L．～∴・  
l，l．．リ．∵－・∴  

A．ル削叩峨  

∴い．’・、．．・．・．．∴  

八b∫ねc sp．  

∧b5／ocsp．  

／∴■い：．■．■．   
J〝J／（●βこゞ〟  

‘4那澤海  
l∴∴一∴い  

0  0  0  0  0  0  ●  O  Takamura  

0  0  ●  

●  0  

0  0  

0  

0  0  

●  ○  

○ ●  ● Bishop  

●  O Moore  

●  ●  ● 1Vang  

O  ●  Mehta  

0  0  Moore  

●  O Tischer   

0 0 ●  Sanqar  

0  0  Moore  

0  0  MoDre  

0  0  Moore  

0  0  Moore  

O  Moore  

（’∴・1㍉■∴  

1∴J、，・∴ノト．・  

C．抑如血  ○  
C／zわ柁J由sp．  0 0  

0叫，∫／長sp．  0 0  

CJ‡J〝〝7才♂0〝Z（）乃郡SP．   0 0  

Rha＝Rhamnose，Fuc＝Fucose．Arb：Arabinose，Rib＝Ribose．Man：Mannose，  

Gal：Ga】actose，GIc：G】ucuse，Galacid：Ga】acturonicacid：GIcacid：Glucuronicacid．   

●＝majorsugars，○：minorsugars   

5 まとめ   

漉血明海属ラン藻の主要な形態学的特徴である藻体群体の外周を覆う寒天様被膜（スライム）  

の新しい単離方法を確立した。すなわち，細胞破壊の起こらない温和な物理的方法と，カルシウ  

ムイオン添加によってゲル化する特性を利用して，〟，αβγヱ堵f習05〟無菌クローン株の培養藻体から，  

形態学特徴を保持した，純度の高いスライムを単離した。   

スライムは，乾燥重量で藻体の7．2％に相当し，ウロン酸を含む酸性多糖であることが認められ  

た。GC分析によって，スライムほ，ラムノース＞キシロース＞ガラクトース＞グルコ「ス＞フコー  

ス＞アラビ／－ス＞マン／－スの7種煩の中性槍とガラクγロソ酸からなるヘテロポリマーであっ  

た。中性糖4残某につき1残基のガラクツロン酸を含んでいた。スライムほ冷水，熱水に不溶で  

二†臥 三価の金属，またはpt・I4以下の酸性でゲル化する性質が認められた。スライムほnativeな  

状態では，多量の水を包摂し，藻体湿重量の35％を占めていた。  
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丑－cruq・扉11〝g川gf柁β∫♂無菌クロン株の生産する寒天様被膜  

蓑 11藻燥の藻体内可溶性糖質の糖組成  

Tablell Sugarcompositionsofintracellularsolublesaccharidesisolatedfrom  

Several algae 

Sugars  
Organisms  Literature  

RhaF。。ArbXyⅧbManGalGl。慧慧  

Jlれ■川和油■ゞ   

〟ピタ■J‘g〃7〃∫〟  

K3A（Axenic）  

止す．〟g7てイgり7〃ゴ〟  

∴ll∴∴JL∵り∴   

り・Jわ1〟Jγ〟  

A．ル机叩臨  

月7J〃7ゼナJ♂  

り∴l．．1ヽ．J  

0  0  0  0  0  0  ＋  Takarnura  

●  Ⅰ・laTlda   

O  ●  ● Bishop  

●  O Moore  

●  O Tischer  

0  0  ●  

●  ○  

●  0  

∧～jぶ／OC Sp．  0  0  0  ●  ○  ●  ●  Mehta  

Rha：Rhamnose．Fuc：Fucose，Arb：Arabinose，Rib：Ribose，Man：Mannt）Se．  

Gal：Galactose．GLc：Glucose．Ga】acid：Calacturonicacid．G）cacid：G】ucuronicacid．   

●：majorsugars，○：minorsugars   

一方，細胞から抽出された可溶性糖質と藻体外（培地中）に蓄積される可溶性糖質ほ，いずれ  

もグルコースのポリマーが主成分であり，スライムの糖組成とは著しく異なっていた。藻体内お  

よび藻体外の可溶性糖質はグルコース以外の糖組成が若干の相異があるが，基本的にほ同一とみ  

なされた。すなわち，藻体外可溶性糖質は，培養後期に，自己分解が起こり藻体内可溶性糖質が  

培地中に放出されたためと認められた。〟．αβr昭f乃OSd無菌株の生産する糖質ほ群体外周のスライ  

ム糖質と，藻体細胞内貯蔵性のグルカソの二つに大別できた。   

スライム糖質．藻体内可溶性糖質及び藻体外可溶性糖質は本藻の生産する全糖質のおよそ8％，  

10％及び47％に相当することが示された。  
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1）水野芳彦（1976）：日本淡水ブランクトン図鑑（保育社）  

2）Stanier．R，Kunisawa，Mandel．M．and CohenBazire（1971）：purification and Properties of   

unicellularbluegreCnalgae（Order C／LrOOCOCCales）．Bacteriol，Rev．，35，171L205．  
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drtca．，，Bacterjol．，103，153158．  
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特別研究中間報告．（1983）   
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第53号 陸水域の冨栄儀化防止に関する総合研究（I17）一霞ケ浦の魚類及びFT†かく類現存量の季節変  

化と富栄養化－昭和55～57年度 ■特別研究報告．（1984）   

第54号 陸水域の言張義化防止に関する総合研究（V）一霞ケ沌の富栄養化現象のモデル化昭和  

55～57年度 特別研究報告．（1984）   

第55・ぢ 陸水域の富栄養化防心こ関する総合研究（Vl）一富栄養化防止対策一昭和55～57年度  

特別研究報告．（1984）   

第56号 陸水域の宕ぎ栄養化防止に関する総合研究（l71Ⅰ）一陽ノ湖における富栄養化とその防止対策  

一昭秤55、57年度 特別研究報告．（1984）   

第57号 陸水城の冨栄感化防止に関する総合研究（Ⅷ）一総括報告一昭和55～57年度 特別研究  
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観告．（1984）   

第58■号  環境試料による汚染の長期的モニタリング手法に関する研究一昭和55～57年度 特別研究  

総合報告．〔1984）   

第59号 炭化水素望葉酸化物一机＝鍔酸化物系光化学反応の研究一光化学スモッグチャンパーによ  

るオゾン生成機構の研究一大気中iこおける有機化台物り光酸化反応捺構の研  

究昭和55～57年度 特別研究報告（第l分冊）．（1984）   

第60弓・炭化水素一窒素酸化物一硫黄酸化物系光化学反応り研究一光化学エアロノ、ル生成機構の研  

究昭和55～57年度 特別研究報告（第2分冊）．（1984）   

第61号 炭化水素窒素酸化物武＝黄酸化物系光化学反応祇柏里妃環境大気中における光化学二次  

汚染物質生成機構の研究（フィールド研究1）一昭和55～57年度 特別研究  

報告（第3分冊〕．（】984〕   

第62号 有害汚染物質による水界生態系のかく乱と回復過軌こ関する研究昭和56～58年度 特別  

研究中間報告．（1984）  

謹第63号 ぬ域における震㌃栄養化と赤潮の発生機掛こ関する基麓的研究昭和56年舷 特別研究報  

告．（1984）   

第64号 複合大気汚染の組物影掛こ関する研究 、昭和54～56年度 特別研究総合鮎告．（1984）   

第65号 Studiesoneffectsofairpo‖utantmhturesonplantsRl－artl．（1984）  

（複合大気汚染の植物に及J′吏す影響第1分冊）  

無策66号 Studies（）neffectsofairpollutantmixturesonplantsrI）art2．（19銅）  

（複合大気汚染の植物に及ばす影響一第2分冊）   

第67号 環境中の有害物質による人の慢性影響に関する基礎的研究→昭和54～56年度 特別研究総  

合報告．（1984）  

詳第68号 汚泥の土壌還元とその環境影響に関する研究、昭和56、57年度 特別研究総合報告，  

（1984）   

第69号 中禅寺湖の富栄養化現象に関する基礎的研犯（1984）   

第70号 StudiesonchironomidmidgesinlakesoftheNikko Nationall）ark（1g84）  

l）artl．Ecologicalstudiesonchirom）midsinlakesofthe Nikko Natiollall〉ark．  

l〕artll・Taxo！10n〕ica】別】d nl（）rPho】りgjca】studiesonlhechironomjdspeciesco】】ected  

fromlakesin the Nikko NationalPark．  

〔日・光国立公園の湖沼のユスリカに関する研究  
、 節1部 日光国立公園の湖のユスリカの生態学的研究一  

一節2部 日光国立公園の湖捌こ生息するユスリカ頴の分類学軋 形態学的研究－  

※第71号リモトセソシソグによる残雪及び雪田植生の分布解帆（1984）   

第72号 炭化水素窒素酸化物一硫黄酸化物糸光化学反応の研究一環境大気中における光化学二次汚  

染物質生成鹿構の研究（フィ、ルド研究2）昭和55～57年度 特別研究報告  

（窮4分冊）．（1985）   

第73号 炭化水菜窒素酸化物一硫哉酸化物系光化学反応の研究一昭和55～57年度 特別研究総  

合報告．（1985）  

崇第74号 都市域及びその周辺の自然環掛こ係る環境才旨標の開発に関する研究．環境指標一その考え  

方と作成方法一昭和59年度 特別研究報告．（1984）   

第75号 Lim110logicaland environmentalstudies of elementsin the sediment of Lake Biv：a．  

（1985）  

（琵琶湖底泥中の元素に関する陸水学及び環境化学的研究）   

第76号 Stud〉▼Onthebehaviorofmonoterpenesintheatrnosphere．（1985）  

（大気中モノテルペンの挙動に関する研究〕  

‾  X】V ‾   



第77・ぢ 環境汚染の遠隔計朴評価手法の開発に関する研究一昭和58年度 特別研究報告．（1985）  

第78号 生活環境慄全に果たす生活者の役割の解「札（1985）  

節79ぢ’StudiesonthemethodforlongtermenvironmentalrnonitoriIlg－Researchreportin  

1980－1982．（1985）  

（環ぢ宣汚染による汚染の長期的モニタリソグ手法に関する1許究）  

第飢）号 海域における赤潮発生のモテル化に関する研究昭和57／5拍∴度 特別研究報嘗．（1985）  

離別号環境影響評価制度の政策効果に関する研飛上地方公共団体の制度運用を中心として．  

（1985）  

窮82号 植物の大気環境糾ヒ機能に関する研究一昭和57～58年度 特別研究報告，（1985）  

第83号 StudiesollChiroTIOmid midgesofsomelakesinJapan．（1985）  

（日本の湖沼のユスリカの研究〕  

第84号 重金属環巷吉汚染による陛康影響評価手法の開発に関する研究一昭和57、59年度 特別研  

究総合郡蕎．（1985）  

第85号 Studiesontherateconstantsoffreeradicalreactionsandre］atedspectroscopicand  

thernlOChemicalparameters．（1985）  

（フリーラジカルの反応速度と分光学的及び熱力学的パラメータ【に関する研究〕  

第86号 GC爪1Sスペクトル♂〕検索、ノステムに関する研究．（】（）86）  

節牒7号 光化学二次汚染物質の分析とその細胞毒性に関する研究一昭和53～58年度総合報告．  

（1986）  

第88‘号 郡盲†i域及びその周辺の自然項範等に係る環境指標の開発に関する研究1Ⅰ．環境相綬一応用  

例とシ∴ステム．（1986）  

第89号 Measuring the water quality of Lake Kasumigaura b〉▼LANDSAT rem（）te SenSing．  

（1986）  

（LANDSATリモトセ∴／シソグに．Lる憲ケ納の水質計測）  

第9n号 ナショナルトラスト遊動にみる自然保敷こむけての住民意識と行動－知床国立公園内100  

平力■ノトル運動と天神崎市民地主運動への参加者の分析を巾心として．（1986）  

第9卜号 EcoI－Omicallal）▼Sisofman’sutⅢzati（）nOfen＼′ironmentalresourcesinaquaticenvir（汀ト  

mentsandnatiozla】park regions．（1986）  

（人間による環境資源利用の経済分析水環覧と国立公園地域を対象として）  

第g号 アオコの増殖及び分解に関する研究．（1986）  

第93号 汚泥の二卜嬢環元とその環境影響に関する研究（1）一昭和58～59年度 特別研究総合＃告  

第1分冊，（1986）  

第94弓 汚泥の土壌環元とその環境影響に関する研究（11）一昭和58、59年度 特別研究総合報告  

第2分冊．（19R6）  

※ 残部なし   



Rep‘）rlofS匹ぐia】Re5earぐhl｝r（〉jectllle訂正tjひna】ln雨jtutef（）rEnl7ironm印talStudies  

No・l’ManactivityandaquaticenvironmentWithspecialrefereneestoLakeKasumlgaura－  

f－roき汀eSSrePOr［jn】976．（1977）   

No・2■Studiesonevaluationandameliorationofairpollutionby plalltSpProgressreportin  

1976－1977．（197郎   

［StartingwithReportNo．3、the一一eWtitleforNIESReportswaschal－gedto：］  

ResearchlieportfromtheNational］nstituteE（）r ErLVironmentalStudies   

※ No・3 AcomparativestudyofadultsandimmaturestagesofnineJapanesespeciesofthegenus  

Chz■）・u，l（）7711（5（Diptera．Chironomidae）、（1978）   

No．4■Smogchamberstudieson phot（）Chemicalrcactionsofh＼・drocarbon－nitrogen oxidess〉TSL  

temrProgressreportin1977．（I978）   

No．5－Studiesonthephoto（）Xidationproductsofthealk＼▼1benzene－nitrogenoxidess〉▼Stem，arld  

OntheireffectsonCulturedCellsp Researchrep（）rtin1976r1977．（1978）   

No．6＊Ma11aCtivit〉▼andaquaticenvironmentpwithspecjalreferencestoLakeKasumigaura  

Progressreportill1977－1978．（1979）  

憲 No・7 AmorphoIogica（studyofaduItsandimmaturestagesofZOJapanesespeciesofthefami1）▼  

Chironomidae（Diptera）．（1979）  

盗 No・8●Studies on the biologicaleffects of single and c（）mbined exposure of air p〔▲‖utants－  

Researchreportin19771978．（1979）   

No．9’Smogchamberstudieson photochemicalreactionsofhydrocarbon－nitrogen oxidessys－  

tem－L）rogressreportin1978．（1979〕   

No．10◆Studies on e＼▼aluation and amelioraLionof air pol】ution b〉▼plar）tS－Ⅰ｝rogress reportin  

1976－1978．（1979）  

※ No．11Studiesontheeffectsofairpollutantsonplantsandmechanismsofph）・tOtOXicit〉▼．（1980）   

No．12 Mu］tielement anal〉▼Sis studies by flame andinductivel〉▼COuPled plasma spectroscopy  

utilizingcomputer－COntrOlledinstrumentation．（198O）   

No．13 StudiesonchironomidmidgesoftheTamalそiver．（1980）  

Partl．Thedjstrjbutjonofchjronomjdspeciesinatrjbutar）▼inre】alj（）ntOthedegreeりf  

pollutionwithse＼＼▼agel＼Tater．  

1）こ1rt2．Descriptionof2OspeciesofChironominaerecoveredfrorn atributary，   

No．14■Studiesontheeffectsoforga11icllTaSteSOnthesoilecosystem1）rogressreportin1978  

1979．（198巾  

搭 No．15■Studjesのn the bjolog】Ca】e汀ecIs of sjng】e a】1d conll）jr】e（］e里）OSure Or air pr）‖ut∂ntS－  

Researchreportin19771978．（1980）   

No．16＋Remotemeasurcmentofairpollutionb〉・amObilelaserradar．（19洲）  

※ N〔）．17◆Tnfluenceofbuo）Ta［lCyOnfluidmotionsandtransportprocessespMeteoro）ogicalcharac－  

teristicsandatmosphericdiffusionphel10menainthecoastalregion－l，rogressret）Ortin  

】97β一ユ979．（19と；0）   

No．18 Preparation，analysis．and certifjcationofl’EI）Ⅰ）ERlうUSH standard referencematerial．  

（1980）  

嘉 No．19■C（）mpreheIISive studies on theeuLrophication of fresh－Water areaS－Lake current of  

Kasumigaura（Nishiura）一19781979．（1981）   



No．20．Comprehensi＼▼eStudiesontheeutropllication offresh－VL・ateTareaSGcoITLOrphological  

andh＼▼drometeorologicalcharacteristicsofKasumlgauraWaterShedasrelatedtothelake  
envirolllllent1978－1979．（1981）   

No．21■Comprehensivestudiesontheeutrophicationof（resh－WaterareaS－Variationofpollu－  

tantloadb）▼influentriverstoI－akeKasumigaura／19781979．（】981）   

No．22◆C（）Illprehensive studies on the eutrophicatio一一Of freshWater areaS－Structure ofeco  

s〉▼StemandstandingcropsinLakeKasumigaura－19781979．（1981）   

No．23＊Comprehensive studies on the eutr・ophication of fresh－WatCr areaSrApplicabilit〉’Of  

trophicstateindicesforlakes19781979．（1981）   

No．24＋Comprehensivestudiesontheeutrophicati（）nOffresh－WateraTeaS（）uantilativeanaly  

sis of eutrophication effects（｝nInaiTlutilization oflake water resourcesr19781979・  

（1981）   

No．25－Comprehensi＼′eStudicsonthe eutrophicaLi（）n OffreshWaterarCaSLGrowthcharacter  

isticsofBlue（汗eellAlgae、仙1川里1∫応－19781979．（1981）   

No．26■Comprehensive studies on the eutrt）phication of freshWater areaS▼－Determinatio110f  

arga】gr（）Wthpotentia】b〉▼algalassa〉▼prOCedurc19781979・（1981）   

No．27●Comprehcnsive studies on the eutrophication of freshWater areaSSし1Illmar）f Of re－  

searches－19781979．（1981）   

No．28★Studies on effects of air pollutant mixtures on plar）tSProgress reportin1979－1980．  

（1981）   

No．29 Studiesoncllirく）nOmidnヽidgesofthel、anヽaRiveT．（1981）  

Part3．SpeciesonthesubfamilyOrthocladiinaerecordedatthcsummersurve〉・andtheir  

distribuLionin relation to the pollutioTIWithsewage waters．  

l）art4．Chironornidaerecordedata＼l▼interst】rVC〉・．  

翳 No．3（）．EutrophicationandredtidesinthecoastalmarineenvironmentLlフrogressreporti一一1979  

1980．〔1982）   

No．31義Studies on the biologicaleffects of siIlgle and cornbined exposure of air pollutants－  

Researchreportin1980．〔1981）   

No．32－SmogchambcrstudiesonphotochemicalreactionsofhydrocarbonLnitrogenoxidessys  

tel11l）rogressreportill1979－ReseaTChontlle ph（－tOChemicalsecondar～▼pOllutal－tS  

forrnationrnechanismintheeIlvironlnentaIatmosphere．（I，artl）．（1982）   

Noノミ；うホh1eteorologicalcharacLeristics and LitmOSPheric diffusion phenomenain the coastal  

region－Simulationofatmosphcricn10tionsanddiffusionprocesses－I’rogressreportin  

l醐0．〔1982）   

No．34．The dcvelopment aIld evaluatioIlOf remote measurement rnethods f（）r enVironmental  

l〕011utionLlくesearchreportin19臥）（1982）   

N（）．35≠CompreheTISiveevaluaLionofenviron7T）entalimpaetsofroadandtraffic．（1982）   

No．36暮StudiesoI－themethodf（）r］oTlgtermenViroI－menta】monitoringⅠ〉rogressreportin198O  

19引．（lり82）   

Nor37■Stud）▼On SuppOrting techno】og）▼for systems ana】ysts of environmenta】policyLThe  

eva】uationlaborator〉r（）fMan－Environment Systems．（Ⅰ982）   

No．38 Preparation．ana】ysisandcertification（）fPONI〕SEDIMENTcertifiedreferencemateri－  

aI．（1982）   

No．39●The developrnent and evaluation of remote measurement methods for environmental  

pollution－Researchrcportin1981．（1983）  
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No・40’Studiesonthebiologicaleffectsofsingleandcombinedexposure ofairp【）11utants－  

J～esearch repor亡fn198】．（ヱ983）  

澤 No．41事Stalisticalstudiesonmethodsofmeasurementande＼▼aluationofchcmicalcoditioIIOfsoil  

一、～rithspecialreference仁oheaヽr〉▼nletaIs．（1983〕  

※ No・42■Experimentalstudiesonthephysicalpropertiesofmudandthecharacteristicsofmud  

Lransportation．（1983）  

※ No・4：iStudiesonchironomidmidgesoftheTarnaRiver．（19fu）  

Part5・Anobservatfon（）nthedistribut（（州OfChironominaealdnglhemainstreamhlJune，  

Withdescriptionof15newspecies．  

l）art6、DescriptlOnOfspeciesofthesubfam巾Orthoc［adiinaerecoveredfromthemain  

streamintheJunesurvey．  

L’art7．AdditionaTspeciesc（）Ilectedinwinterfromthemainstrearn．   

No・44＋Smogchamberstudies（）nphotochemicalrcactionsofhydrocarbonniLrogenoxidess〉・S－  

temProgress reportin1979－Research on the photochemicalsecondary pollutants  

formationmechanismintheellVironmentalatomosphere（Part2）．（1983）   

No・45■Studies on the effect t）f organic wastes on the soilecos〉▼Stem－Outlines of special  

researchproject－1978－198（）．（1983）   

NoL46＋Studiesontheeffectoforganicwastesonthesoilec（）S〉rStemResearchreportiIl1979  

－19軋I）artl．〔1983）   

No．47◆Studiesontheeffectoforganicwastesonthesoilecos〉▼Stem→Researchreportin1979  

－1980．Part2．（1983）  

澤 No・48◆Studyonoptimalallocatミonofwaterqualit〉▼mOnitt）ringpoints．（1983〕   

No．49● The de＼▼elopment and evaluation of remote measurement method for environmcntal  

po‖utionResearchreportin1982．（1984）  

憲 No．50＊Comprehensive studies on the eutrophicati（）n COIltri）lof freshwatersEstimation of  

inputloadingin LakeKasumigaura、1980r1982．（1984）   

Nt）．51ホComprehensi＼▼eStudiesontheeutrophicationcontroloffrcshwatersrThefu†1Ctionofthe  

ecos〉fStem and significaIICe Of sedimentin nutrient c〉▼Clein Lake Kasumlgaura→1980  

－1982．（1984）   

No．52●Comprehensive studies on the eutrophication controlof freshwaterspEncl（）Sure e）こ  

perimentsforrest・）ration ofhighly eutrophic sha1low Lake Kasurnlき！aura－198019R2．  

（1984）   

N（）．53＊Comprehe11SivestudiesoIltheeutrop†1icationcontroloffreshv．▼aterSRSeasonalchanges  

OfthebiomassoffishesandcrustaciainLakeKasumigaura－198（ト1982．（198Ll）   

N（）．54－Cornt）rehe一一Si＼▼e Studies qIlthe eutrophication contr（）lof freshwaLers－Modeling the  

eutrophication ofLakeKasumigaura－19錮1982、（1984）   

No．55◆CoITIPrehensi、▼C Studies qI－the eutroI）hication coIltrOlof fresh＼VaterShIleasures for  

cutrぐ）phication control1餉0－1982．（1984）   

No．56－C（）mprehensivestし1diesontheeutrophicationcontroloffreshwaters、Eutrophicationin  

Lake Yunoko19捌〕1982，（19銅）   

No．57－Comprehensive studies on thc eutrophication controlof freshwaLersSummar）▼Of  

researches、1980－1982．（1984）   

No・58■Studies on themethod f（）rlong termetlVironmenLalml）nitorlng－Outlines（一fspecial  

researchprojectin1980、1982．（19朗）  
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No．59●Studies on photochemica】reactions of hydrocarbon－nitrogen oxides－Sulfer oxides s）▼S－  

tem一Ⅰ〕hotochemica】ozone formatioIIStudied b）T the e＼▼aCし】able sTTlOg Chamber－  

Atmosphpheric photooxidation rnechanismsofselected organiccompounds－Research  

reportin1980－1982．（1984）   

No．60’Studiesonphotochemicalreactionsofh〉▼drocarbon－nitrogenoxides－Sulferoxidessystem  

－F（汀mation mechaI－isms of photochemicalaerozol一艮esearch reportin1980－1982．  

（1984）   

No・61’Studiesonphotochemicalreactionsofhydrocarbon－njtrogenoxidesSulferoxidess）・Stem  

－Research on the photochemicalsecondar）▼ pOllutants formation mechallismin the  

enviroTmlentalatm（）SPhere．LRescarchreportin19801982．（1984）   

No・62■Effectsoftoxicsubstancesonaquaticecos〉▼StemSProgressreportin1980p1983．（1984）  

憲 No・63＊EutrophicatioI－andredLidesinthecoastalmiLrineenvironment－Progressreportin1981．  

（1984）   

No・64◆Studicsoneffectsofairpollutantmixturesonplants一－Finalreportin1979－1981，（1984）   

No．65 Studieso11effectsofairpol】utantmixturesonplantsⅠ，artl．（1984）  

※ No．66 Studiesoneffects（）fairpo‖utantmixturesonplantsTl）art2．（1984）   

No・67＊Studiesonunfavourab】eeffectsonhumanbodyregardingtoseveraltoxicmaterialsiIlthe  

environment．uslngepidemiologicaland analyticaltechniques－l）rojectresearch report  

in19791981．（1984）  

翳 NoL68義Studies（）n the eI－Vironmentaleffects of the application of sewage sludge to soil  

ReseこIrChreportin198ト1983．（1984）   

Nor69◆Fundamentalstudieso一一the eutrophication of Lake ChuzenjiI3asic research report．  

（1984）   

NoL70 StudiesonchironomidmidgesiIllakesoftheNikkoNationalPark－1）artl．Ecological  
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