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湧水中の６'5Ｎ及びイオン組成解析による下総台地の硝酸汚染の実態
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地下水に混入した硝酸は、飲料水源を通して人体への

影響が懸念されるばかりでなく、河川や湖沼、最終的に

は海へ到達し、富栄養化の原因となる。このような背景

から、国内では、1999年に公共用水域の水及び地下水に

含まれる硝酸態窒素と亜硝酸態窒素の合計値は、１０mg/Ｌ

未満とする環境基準値が設定された。

同様な基準値が設定されている欧米では、飲料水源を

地下水に依存する割合が高く（環境庁水質保全局、1996；

熊沢、1999)、古くから地下水の硝酸汚染問題に取り組ん

でいる。ＥＵでは1991年に硝酸塩指令を施行して、家畜排

池物の散布制限等の対策を講じている（環境省水環境部、

2002)。米国では1960年代にイリノイ州のトウモロコシ

栽培地帯における多肥による硝酸汚染が報告され(B・コ

モナー、1972)、その後、農業地帯の窒素管理に関する研

究が進んでいる（RandallandGoss、2001)。一方、アジ

ア地域においては、近年の作物生産量の増大に伴って化

学窒素肥料の施用量が急増して（BurkarIandS10ner、

2001)、地下水の硝酸汚染問題が拡大している（新藤ら、

2004)。このように、農業生態系からの硝酸汚染問題は

世界的な広がりをみせている。

国内の農業生態系からの硝酸汚染もすでに各地で顕在

化している（山竹ら、２００３；度畑ら、１９９９；環境庁水質

保全局、1996;環境省環境管理局、2004;糟谷ら、1994；

熊沢、1999)。硝酸汚染は、生活排水及び農地における肥

料や家畜排世物等が発生源とされている（環境省水環境

部､2002)。2000年の農林水産統計によると、千葉県では

農業産出額が野菜全国第１位、鶏卵第２位、乳牛第３位、

養豚第４位であり、多量の肥料や家畜排池物が施用され

た場合の環境への負荷が懸念される。八槙ら（2003）の
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本綴告の概要は2004年に日本土壊肥料学会本大会（第50回）で発表した。
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窒素収支の解析結果においても、県内農地では、化学肥

料による年間約15,0001に達する多量の窒素投入と、そ

れを上回る家畜排池物からの窒素排出量があり、これら

の余剰窒素の一部は農耕地の下層へ流亡する危険性が高

いことが指摘されている。

千葉県の野菜生産地の大半を占める下総台地は、深さ

３～４ｍ付近にある透水不良の常総粘土層の存在を除く

と、概ね透水性の良い関東ローム層と下位層の成田砂層

群で構成されている。本台地では年間約1,500ｍの降水

量があり、その約半分が地中に浸透して帯水層を形成し、

地下水を酒養している。このように下総台地は、透水良

好で降水量が多い自然条件下にあることから、地下水の

硝酸汚染が発生しやすい地帯（BurkarlandSioner，

2001；環境庁水質保全局、1996）であると考えられる。

これまで、千葉県では、県環境生活部（2004）や金子

（1994）によって、広域的な地下水水質の実態調査が行

われてきた。しかし、下総台地からの地下水について硝

酸濃度の詳細な経時的変化と硝酸発生源の推定に関する

研究は少なく、農地からの硝酸汚染防止対策の一環とし

て、これらの事象を解明することは重要である。

本研究では、地下水の一部が台地から谷津田に湧水と

なって流出することに着目し、湧水が地下水汚染調査の

代わりになるものと考えて、その水質調査を行うことと

した。具体的には、下総台地において、集水域の土地利

用が異なる代表的な湧水を選定し、硝酸濃度の経時変化

を明らかにするとともに、近年、地下水の汚染源の推定

に利用されている６ｉ５Ｎの解析（熊沢、２０００；中西らw

l995）を適用して、硝酸汚染源の推定を試みた。また、

湧水中の硝酸以外の各種イオンについても溌度相関マト

リックスを求め、農地からの硝酸汚染を解析する際の参

考とした。その結果、下総台地湧水の硝酸汚染の実態及

び硝酸とイオン組成の密接な関係が明らかになったので

報告する。

本研究の実施に際しては、千葉県農業総合研究センタ

ー甲田暢男次長をはじめ、生物工学部青柳森一部長、生

産技術部生産工学研究室鈴木一男室長の諸氏には、試料



小

収集に関して多大なるご協力をいただいた。ここに記し

て感謝の意を表す。 第１表湧水地点及び集水域の概要

⑧小野上

典水域の

土地利用

集水域の畜産の

影瀞程度地点名 所在地

Ⅱ材料及び方法

大

①猿田神社 銚子市猿田 山林 h圧

小見川町油田畑地・山林混在小

②竜福寺

③王子井戸

海上町岩井

海上町松ヶ谷

畑地

畑地

大
中

⑩戸田

④府馬 山田町府馬 山林 無１．湧水の採水地点と集水域の土地利用

湧水の調査地点は、第１図及び第１表に示した11か所

とした。各地点において、湧水は台地から水田に連なる

傾斜地の中腹部あるいは基部から湧出している。このう

ち、④、⑦、⑧及び⑨を除く７か所は、一般的な湧水で、

手水や採水が行われている地点である。なお、⑩及び⑪

地点については、2003年４月以降から調査対象とした。

各採水地点の所在地、及びl:50,000の地形図から各湧

水の集水域と推定した地区の土地利用の概略を第１表に

示した。

⑪土室

⑤中白 栗源町沢畑地・山林混在小

山林

⑥長寿水 成田市川栗畑地・山林混在無

無

⑦小関 冨里市台畑 畑地
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NO3-Nとする)及び塩素(以下、Ｃｌとする)はオートアナラ

イザー（ブランルーベ社製TRAACS2000）法で、硫酸態

硫黄(以下、ＳＯ‘-Ｓとする)は比濁法で、ナトリウム(以下、

Ｎａとする)、カリウム(以下、Ｋとする)、カルシウム(以下、

Caとする)及びマグネシウム(以下、Ｍｇとする)は原子吸

光法によって測定した。

佐原市久美上畑地

３．一般水質項目の分析法

ｐＨはガラス電極法、ＥＣは導伝率法で測定した。各イ

オンについて、リン酸態リン(以下、PO4-Pとする)、アン

モニア態窒素(以下、ＮＨ４．Ｎとする)、硝酸態窒素(以下、

⑨下小野

⑪

Ⅲ 結 果

２．調査期間と採水方法

調査期間は、1999年３月～2004年１月の５年間とした。

採水は、2001年12月までは毎月１回の年12回、2002年１月

以降は年４回（１月，４月，７月,10月）行った。一般水質

分析用の水試料は、各採水地点で250ｍLのポリエチレン

製容器に満水状態で採水した後５℃で保存した。

６１５Ｎ測定用の水試料は、2003年の７月に各湧水地点

より採水した。採水量は、湧水中の硝酸態窒素含量が総

量で５～10ｍｇ相当量になるように調整した。

山武町戸田畑地・山林混在小

１．湧水中の硝酸濃度の経時変化

５年間の継続調査を行った湧水９地点におけるNO3-N

の推移を第２図に示した。ほとんどの地点では、Ｎ03.Ｎ

の経時変動は比較的小さく、概ね一定していた。しかし、

王子井戸（③）及び小関（⑦）では、2000年の９月から１２

月の短期間に10ｍｇ/L相当の濃度上昇が認められた。

Ｎ03.Ｎは地点により大きく異なり、竜福寺（②）の最

神崎町土室

４．窒素安定同位体自然存在比（６１５Ｎ）の測定方法

水試料をろ過（東洋ろ紙、ＮＱ６）した後、最終的な

Ｎ03.Ｎ濃度が1,000～2,000ｍｇ/Lになるように、150℃

のホットプレート上で加熱濃縮し、蒸発乾固する直前に

濃縮を止めて、純水で５ｍL容量になるように希釈調整

した。濃縮液は、安定同位体比専用質量分析計（フィニ

ガン社製Delta-E型）により、’6Ｎ及び'4Ｎの濃度を測定し

た。６'‘Ｎ（同位体比１ｓN/'4Ｎの変動、千分率偏差%｡）は次

式（農林水産省農業環境技術研究所、1999）に従って算

出した。

６１５Ｎ（%｡）＝｛(試料中'5N/１４Ｎ÷空気中'5N/'4Ｎ）

－１｝×1000

注ｌ）各地点は、④、⑦、⑧、⑨地点を除き、台地傾斜地基部で、手水

や採水が行われている一般的な湧水である。

２）典水域の土地利用区分は、達観により、山林が概ね１割以下を畑

地、５削前後を混在地、９割以上を山林とした。

３）集水域の畜産の影響は、畜舎の存在及び臭い等から達観により判

定した。

４）⑥の畑地はゴルフ場として利用されている。

第１図湧水の調査地点
注）点線の内側が下総台地

印晒超

ごｊｆﾐ．、



大'18ｍｇ/Lから猿田神社（①）の最小０ｍｇ/Lまでの差が

あった。環境基準値１０ｍｇ/Lを超えた地点は合計で６地

点認められ、その内の４地点では、調査期間中において、

20ｍｇ/Lを超える高濃度のNO3-Nが検出された。

馴０

4５

１

１へ／-，
回一画一旦、口
目一一昌一包一伝

一回一口－１五一画一昼-１ 一
一噸

画一七4Ｃ

KIO

０
０
０

２
１

（
Ｊ
へ
、
Ｅ
）
ｚ
ｌ
⑤
○
之

ロ
ニ
へ
○
二

つ
“
へ
一
一

。
“
へ
○
の

。
“
へ
ロ
ゴ

。
“
へ
。
、

。
“
へ
。
②

○
画
へ
○
一

○
樋
へ
一
一

○
両
へ
。
①

○
い
へ
○
『

○
個
へ
○
ｍ

○
砲
、
。
“

○
楠
へ
○
二

○
・
一
》
一
一

ロ
一
、
。
①

○
一
へ
。
『

○
一
、
。
、

○
一
、
つ
い

○
一
》
○
一

○
○
、
一
一

○
○
へ
○
の

○
○
、
ロ
ヨ

ロ
ロ
ヘ
。
、

○
○
へ
。
“

Ｃ
Ｏ
へ
○
一

垣
垣
へ
一
一

④
。
へ
。
＠

垣
の
へ
。
『

①
①
、
。
、

○
の
、
○
画

一一①－←② 一国一③‐含一④－←⑤一一⑥－←⑦一一⑧ ⑨

第２図下総台地湧水のＮＯ３－Ｎ淡度の推移（1999年３月～2004年１月）

注）①～⑨は湧水の採水地点を表す。

第３図集水域の土地利用別の湧水中硝酸態窒素

注ｌ）災水域の土地利用は達観により、山林面積が概ねｌ割以

５削前後を混征地、９割以上を山林とした。

２）各棒グラフは、当該地点の全データの平均{I''〔を示す。

３）グラフ上の数値は、各グループの平均値を示す。
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２．湧水の集水域における土地利用と硝酸濃度

集水域の土地利用形態別に区分した湧水のＮＱＩ－Ｎを

第３図に示した。NO3-Nは、山林３地点では0.1～

1.6ｍｇ/Ｌ(平均１ｍｇ/L)、畑地･山林混在地４地点では8.0

～12.3ｍｇ/Ｌ（平均10ｍｇ/L）であった。また、畑地４地

点では20.2～'10.9ｍｇＬ（平均30ｍｇ/L）と環境基準値を

大幅に超えていた。

このように、１１地点の湧水のNO3-Nは、集水域の土地

利用形態によって異なり、畑地＞畑地・山林混在＞山林

の順に高かった。

１０ｍｇ/Ｌ

３．湧水の硝酸以外の一般水質

下総台地における各湧水の水質を第２表に示した。

ｐＨは地点による差が小さく、７．１～7.8の範囲であった。

ＥＣは158～581“Ｓ/cｍで地点による差が大きかった。各

イオンについて、Ｃｌは13.8～37.8ｍｇ/L、ＳＯｌ－Ｓは0.4～

55.8ｍｇ/Ｌ、Ｎａは7.2～23.5ｍｇ/L、Ｍｇは４．１～23.8ｍｇ/L，

Kは0.8～6.9ｍｇ/L、Ｃａは4.1～27.2ｍｇ/Lであり、地点間

による濃度差が大きかった。一方、ＰＯｌ－Ｐ及びＮＨＩ-Ｎに

ついては、全ての湧水で極めて低濃度であった。

土地利用形態が畑地で30ｍｇ/L前後の尚濃度のNO3-N

が検出された竜福寺、王子井戸、小野上及び小関の４地

点では、全般的にＣｌ、ＳＯｌ－Ｓ、Ｃａ、Ｍｇ及びＮａが商かつ

Ｉ
1ｍｇ/Ｌ

染水域の土地利用は達観により、山林面積が概ねｌ割以ドを畑地

５削前後を混征地、９割以上を山林とした。

各棒グラフは、当該地点の全データの平均{I''〔を示す。

グラフ上の数値は、各グループの平均値を示す。

一．□．□

①④⑪⑤⑥⑨⑩②③⑦⑧

山林山林･畑混在地畑地
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た。そのうち、小関については前記３地点と比べて相対

的にCl，Ｃａ，Ｎａが低く、Ｋが高いという異なったイオン

組成を示した。

もNO3-Nとの相関が高かった（相関係数が0.8前後)。し

かし、ＫはＮ03.Ｎとの相関が低く、相関係数は約0.5であ

った。なお、それ以外の年度についても、ほぼ同様の相

関関係が得られた。

４．水質分析項目間の相関関係

2003年４月～2004年１月の各湧水地点について、採水

４回分を平均した各種イオンの濃度相関マトリックスを

第３表に、各種イオンとNO3-Nの相関図を第４図に示し

た。

ＥＣとＮ03.Ｎとの間には、集水域の土地利用が異なっ

ているにも関わらず、高い相関が認められた（相関図省

略)。両者の関係は、NO3-N(ｍg/Ｌ）＝ＥＣ(ｕＳ/c、)×

0.0823-11.6、ｒ=0.968のｌ次式で示された。

ＭｇとNO3-Nについても相関係数が0.973で、ＥＣと

NO3-Nの相関に匹敵する極めて高い相関が認められた。

この両者の関係は、NO3-N(ｍg/L)＝Ｍｇ(ｍg/L)×1.56-

5.83のｌ次式で示された。

同様に、湧水中のＣｌ、SO4-S、Ｃａ，及びNaについて

５．湧水の６１５ＮとNO3-Nとの関係

各湧水の６１５ＮとNO3-Nとの関係を第５図に示した。

NO3-Nの平均値が環境基準値10ｍｇ/Lを超える６地点に

ついては、概ね４%･前後（⑥,⑦,⑩）と９％･前後（②,③，

⑧）の２グループに大別された。両グループの土地利用

形態はいずれも畑地もしくは畑地・山林混在地であるが、

後者の９％･前後のグループは、全て畜産の利用形態が認

められる地点であった。また、両グループ間において湧

水のNO3-Nを比較すると、９％･前後のグループのNO3-N

は、平均値で34.5ｍｇ/Lで、４%･前後のグループの平均値

より19ｍｇ/L高かった。

NO3-Nが環境基準値以下の湧水５地点についても、概

ね４％･前後（①,④）と９％･前後（⑨,⑪）の２グループ

第２表下総台地における湧水水質

7.3１６６０．０２０．０２１．３１３．８２０．６１０．４５．５１．０９

集水域の ｐＨＥＣＰＯ４－ＰＮＨ４－ＮＮＯ３－ＮＣＩＳＯ４－ＳＮａＭｇＫＣａ

分析値は1999年３月～2004年１月の平均値である。⑳及び⑪は2003年４月～2004年１月の平均値である。

土地利用欄の（畜産）は、集水域において畜舎の存在、臭い及び多迅の堆測肥施用等を確認した所である。

畑地／山林は、両者がほぼ同程度に混在していることを示す。

⑥の畑地はゴルフ場として利用されている。

注ｌ）

２）

３）

４）

採 水 地 点 土 地利用 (ｕｓ/c､） (mg/L）

①猿田神社山林

②竜福寺畑地(畜産）

③王子井戸畑地(畜産）

④府馬山林

⑤中白畑地/ 山 林

⑥長寿水畑地/山林

⑦小関畑地

⑧小野上畑地(畜産）

⑨下小野畑地/山林

⑩戸田畑地/ 山 林

⑪土室山林一
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注ｌ）各水質項目は年４回の平均値、６１３Ｎは７月採水時の数値を用いて相関マトリックスを作成した。

２）係数0.735以上では、1％の有意水準で相関がある。

第３表湧水中各種イオンの濃度相関マトリックス（2003年４月～2004年１月、１１地点）
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１．下総台地における湧水の硝酸汚染に及ぼす土地利用

の影響

調査した湧水11地点のうち、９地点におけるNOm-Nは、

年次変動が比較的小さく概ね一定していた。従って、本

研究の５年間の時間軸でみると、過去におけるこれら集

水域の土地利用形態には大きな変化がなく、畑地では毎

年ほぼ同様の肥培管理が行われ、山林の植生状況も変ら
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動速度を１年間に約１ｍと仮定すると、湧水面と集水域

の台地面との高低差が20ｍ前後の場合は、概ね20年前に

集水域の農地等に投入もしくは流入した窒素が流亡した

ものと推定される。したがって、現状の地下水や湧水の

硝酸汚染は過去の土地利用及び土壊管理の反映である。

通常、農地における土壌管理には急激な変化は考えにく

い。また、農地からの主な硝酸汚染源は化学肥料由来あ
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図５図湧水の６胴ＮとＮＯ３－Ｎとの関係

（2003年４月～2004年１月、１１地点）
注）グラフ上の番号は地点を示す。

るいは畜産由来と推察される（飯村、２００３；環境省水環

境部､2002)。このため、地下水の硝酸汚染が両者のいず

れが主体に起きているかを判別できれば、面源汚染であ

る農地からの地下水の硝酸汚染防止対策を地域単位で講

ずる上で有用である。

に大別されたが、中白（⑤）は両グループのほぼ中間に

位置した。
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０２０ Ｏ１０２０３０４０５０６０

Ｃａ（mg／L）

２０３０４０５０６０

Ｋ(mg／L）

０１０３０４０５０６０

(mg／L）

凡例集水域の土地利用

○山林

◇畑地

△畑地・山林混在

Ｍｇ

第４図湧水のＮＯ:'一Ｎ濃度と他のイオン濃度との関係（2003年４月～2004年１月、１１地点）

注）分析値は年４回の平均値を用いた。
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なかったものと推察される。しかし、集水域が畑地主体

である王子井戸及び小関の湧水２地点では、例外的に約

半年の短期間に10ｍｇ/L相当の濃度上昇が認められた。

このことは、当該集水域では土地利用形態及び土壊管理

等の急激な変化があって、湧水中の硝酸濃度が短期間に

増加した可能性があることを示唆している。

NO3-Nは湧水の地点により、竜福寺の最大48ｍｇ/Lか

ら猿田神社の最小０ｍｇ/Lまでの差があった。環境基準

値10ｍｇ/Lを超える地点は11地点中６地点で認められ、

その内の４地点では20ｍｇ/Lを超える高濃度を検出した。

これらの各湧水地点の濃度レベルは、前述のように経時

変化が小さく、過去の集水域の一定した土地利用形態が

もたらしたものと推察できる。過去の土地利用形態は把

握できないので、現況の土地利用形態を参考にして、湧

水中のこれら硝酸濃度の顕著な違いを検討した。その結

果、集水域の土地利用形態として畑地の占める割合が高

いほど、湧水中のＮ03.Ｎが高くなり、畑地主体の集水域

では平均30ｍｇ/LのNO3-Nが湧水中に検出された。これ

は、畑地と山林混在地の場合の約３倍、山林の場合の約

30倍もの高濃度であり、硝酸汚染に及ぼす畑地の影響が

甚大であることを示していた。

この点について、田淵（1996）は、山林は３ｋｇ/haの

窒素排出負荷、多肥畑は窒素施肥300kg/haで100kg/haの

窒素排出負荷を想定した山林一畑地モデル系において、

N03.Ｎの流出淡度は集水域に占める畑地面積割合に依存

して高まることを明らかにしている。この流出モデルで

は、畑地面積が50％を超えると、NO3-Nが８ｍｇ/Lに達し、

100％では14ｍｇ/Lが流出するとされる。本研究にこのモ

デルを当てはめると、２０ｍｇ/L以上のNO3-Nが検出された

４地点では、いずれも畑地率が100％を超える矛盾した結

果となる。従って、当地域では、前述の流出モデルと比較

して、より集約的な多肥栽培や畜産由来の窒素負荷の影

響があったものと考えられた。

２．湧水中の硝酸濃度と各イオンとの関係

下総台地周辺の湧水のNO3-NとＥＣは、極めて高い相関

を示した。本調査結果は、異なる土地利用形態及び台地上

の広範囲に散在する各集水域の湧水から得られたもので

あることから、下総台地の他地点の湧水においても、ＥＣ

の測定によって硝酸濃度を簡易に判定できると推察した。

この点については、今後、調査点数を増やして検証する必

要がある。

次に、湧水中の各イオンの濃度相関マトリックスを求め

ると、ＮＯ３－Ｎと各イオン（Cl、SO4-S，Ｎａ、Ｃａ，Ｍｇ）と

の相関は､Ｋを除いていずれも高く、中でもＭｇとの相関係

数は0.973と際だって高かった。この両者の高い相関は、

100

調査年次に関係なく安定して認められた（データ省略)。

このように、採水地点が異なる湧水試料にも関わらず、両

者の間で顕著な相関が生じる現象は、下総台地の湧水中に

はＭｇ（カチオン）が普遍的にNO3-N（アニオン）と等量

的な随伴イオンの形で常時存在することを示すものであ

る。これまで、地下水中のＮ03.ＮとＣｌ濃度の相関が高いこ

とは報告されているが、Ｍｇとの高い相関について言及し

た報告はない。なお、金子（1994）は、県内の多数の地下

水調査において、ＭｇはCaに比べてNO3-Nに対して若干高

い相関があることを報告している。

ＭｇとＣａは、畑地において酸性改良に一般的に使われ

る苦土炭酸カルシウム肥料の成分であり、窒素肥料と併

用される場合が多いため、NO3-Nと両カチオンの相関が

高くなることが知られている（環境庁水質保全局、1996)。

しかし、本研究結果のようにＭｇが特異的にNO3-Nと高

い相関を示す現象はこれまで確認されていない。この特

異現象についてその原因を考察し、以下のような仮説が

考えられた。浸透水が台地面から湧水面までの20ｍ前後

の土層を移動する際に、浸透水に含まれるNO3-Nが､Ｍｇ

を豊富に含む土層中から、ＭｇをＮ03.Ｎの濃度に応じて

再溶出させる。その理由として、調査した下総台地では、

海成堆積の影響を受けた常総粘土層があり、交換性Ｍｇ

が上位火山灰土層に比べて３～５倍と多量に含まれてい

る（八槙、未発表)。また、Ｍｇを含む熔成りん肥を同量

施用し、窒素施用鼠を変えた圃場試験において、多肥区

では、標準区の約２倍ものＭｇの溶脱が生じている（小川、

2000)。このような報告から、前述の反応が起きている

可能性が示唆される。一方、SO4-Sについても、畑地の

一般的な窒素肥料である硫安の副次成分であることから、

これまでの報告（環境庁水質保全局、1996）と同様に、

本調査においても、NO3-Nとの高い相関が示された。

ＮａやClについても、NOm．Ｎと比較的高い相関関係が

認められた。前述のＭｇ、ＣａやＳＯ４－Ｓと異なり、これらの

イオンは肥料の主な副次成分ではないと考えられるので、

家畜ふん又はその堆肥化物中に含まれるＮａ及びCl(農林

水産省生産局農産振興課、2003年）がNO3-Nと共に湧水

中に負荷されてきたものと推察された。

後述するように、６'5Ｎの解析より、畜産由来の硝酸汚

染と推定された湧水３地点（竜福寺、王子井戸、小野上）

では、Ｃｌ及びＮａも顕著に高く、イオン組成からも畜産由

来による硝酸汚染が裏付けられた。一方、６１うＮから化

学肥料由来の硝酸汚染と推定された小関では、反対にこ

れらの副次イオンが少なかった。以上のことから、湧水

や地下水中の両イオンの存在は、今後の６１６Ｎによる硝

酸汚染源の判定に際して、推定根拠を高める役割を担う

ものと考えられる。



真行寺・大塚・金子・松丸：湧水中の６１５Ｎ及びイオン組成解析による下総台地の硝酸汚染の実態

窒素と並んで富栄養化物質であるＰＯ‘･Pについては、

各地点ともに極めて低濃度であり、下総台地では土壌浸

透水がリン酸吸収係数の高い火山灰土層を通過するため、

地下水や湧水にリン酸汚染の問題が生じることはないと

考えられた。

３．湧水の６１，Ｎを利用した農地からの硝酸汚染源の推定

中西ら（1995）は、沖縄県宮子島の複数の集水域にお

いて、地下水の硝酸汚染源を化学肥料、畜産・生活排水、

自然土壌由来に区分してその構成比を求め、地下水の

６１５Ｎから推定した硝酸汚染源の構成比と比較した。そ

の結果、６１５Ｎによる硝酸汚染源の推定法は実際の土地

利用構成比を反映しており、実用性が高いことを示した。

熊沢（2000）は、６１５Ｎについて土壌由来窒素を７％o、化

学肥料由来を０％｡、堆厩肥由来を15%｡と仮定して、畑地

からの土壌浸透水の615Ｎが４％･前後の場合は化学肥料

由来、９%｡以上は畜産由来の硝酸汚染とする方法を提示

した。

本研究では、前述の６１５Ｎの解析手法を用いて、下総台

地で発生している硝酸汚染源の化学肥料由来及び畜産由

来の判別を実施した。その結果、NO3-Nが環境基準値を

超えた湧水６地点では、４％o前後と９％･前後の３地点づ

つのグループに二分されたことから、前者では化学肥料、

後者では家畜排池物が主な原因で硝酸汚染が起きている

ものと推定した。後者３地点では、集水域の土地利用形

態を概観した調査においても、臭気や多量の堆厩肥施用

など畜産の影響が確認され、本推定結果の妥当性が示さ

れた。また、これら３地点ではNO3-Nが平均で34.5ｍｇ/Ｌ

の高濃度を示しており、当該集水域における畜産に由来

する硝酸汚染の実態が明らかになった。

県農林水産統計情報等を基に作成した八槙（2003）らの

県内窒素収支報告、飯村ら（2003）の県北西部の窒素負荷

源報告、県環境生活部資源循環課作成のバイオマス産出

量（2004)、（独法）中央農業総合研究センター作成の窒素

負荷マップ（2003）においても、上記３地点の集水域が存

在する市町村では畜産由来の窒素排出量が多く、硝酸汚

染の危険性が高いことはこれらの報告でも予測されてい

る。本研究における湧水の６１５Ｎの解析結果は、これらの

予測が正しいことを示すものであった。本地域において

は、今後、硝酸汚染軽減の観点から家畜排池物の余剰窒素

対策が最も優先すべき課題であると考えられる。

一方、化学肥料による硝酸汚染が主体と推定された湧

水３地点の集水域では、同様に前述の報告資料を参考に

すると、畜産からの水質への影響が比較的少ない地域で

あることが確認された。硝酸汚染源が化学肥料由来とさ

れた３地点では、畜産由来の場合に比べて総じて硝酸濃
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度が低いものの、ｌ地点ではNO3-Nの平均値が20ｍｇ/Ｌ

を超える実態が示されたことから、本集水域の硝酸汚染

対策としては、化学肥料の減肥を主体とした窒素投入量

の削減が重要である。

集水域に山林が多くてNO3-Nが10ｍｇ/L以下の低濃度

の湧水５地点においても、６１５Ｎが概ね４％･前後と９％･

前後に大別されていた。９％･前後を示した湧水では、脱

窒によりNO3-Nが低下した（石塚・小野寺、1997）可能

性が考えられる。このような場合には、湧水の６１５Ｎが

高いことを根拠に畜産由来の硝酸とする判別法の適用は

困難であり、６１５Ｎを用いた硝酸汚染源の一元的な推定

法では限界がある。しかし、この点に関しては、湧水で

脱窒が起きた場合でも、NO3-Nを除いたイオン組成は概

して変わらないので（小川･酒井、1984)、イオン組成を

併用した汚染源の推定方法が考えられる。特に、本研究

で明らかになった下総台地湧水のNO3-NとＭｇとの高い

相関を利用する方法が有効と考えられる。脱窒があった

湧水試料では、NO3-Nの濃度は低下するが､Ｍｇは脱窒後

でも変わらないため、Ｎ03.Ｎに対するＭｇの相対比率が

上昇する。従って、６１５Ｎを解析する際に両者の比率を

検討すれば、６'5Ｎ上昇の起源について、脱窒由来または

畜産由来の区別が容易である。

Ｖ摘要

下総台地は日本有数の野菜生産地を抱え、畜産も盛んな

地帯である。このため、これら農業生態系の影響による地

下水の硝酸汚染が懸念されている。そこで、台地上の硝酸

汚染の実態把握と発生源の特定を目的に、下総台地周辺の

湧水11地点の水質を1999年３月から2004年１月の５年間

にわたって調査した。結果は以下のとおりである。

１．湧水のNO3-Nは、時期による変化が小さく、概ね

一定していた。しかし、調査地点によって、最大48ｍｇ/Ｌ

から最小０ｍｇ/Lまでの濃度差があった。環境基準値

10ｍｇ/Lを超える値が６地点において認められた。

２．湧水中のＮＯＩ－Ｎは、集水域の土地利用によって異

なり、畑地＞畑地・山林混在＞山林の順に高く、畑地利

用と硝酸汚染との関連が示された。

３．湧水のＮ03.Ｎは、ＥＣとの相関が高く、Ｃｌ、ＳＯＩ－Ｓ，

Ca，Ｍｇ及びＮａとの相関が高かった。中でもNO3-Nと

Ｍｇの相関は特異的に高かった。化学肥料や家畜排地物

は、これら硝酸以外のイオンも多く含むことから、硝酸

汚染の要因と推察された。

４．環境基準値を超える硝酸汚染の発生源は、615Ｎ

の分布から４％｡前後の化学肥料由来と、９％･前後の畜産

由来とに二分された。畜産由来と推定した３地点では、
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NO3-Nが平均34.5ｍｇ/Lの高負荷状態であった。
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DeterminingtheSourCeofNitrateContaminationThroughMonitoringof

Geochemistryandthe615NvalueinSpringsoftheShimousaUplandＡｒｅａ

nlkashiSHINGYoJI,EiichiOoTsuKA*,FuminoriKANEKoand'1もuneoMATsuMARu

Keywo｢ｄｓ：springs,nitratecontamination,agriculturesystem，６'5Ｎ,geochemistry

Sｕｍｍｏｒｙ

TheShimousauplandareaofChibaprefecture,wherebothcropsandlivestockareraised,isoneof

themostintensivelymanagedagriculturalareasinJapan・TheuplandsarelocatednearTbkyo,where

largeamountsofagriculturalproductsareconsumed・Recentlyｩnitratecontaminationingroundwater，

causedbyoverapplicationofchemicalfbrtilizersandinappropriatedisposalofmanure,hasbecomea

matterofgreatconcerntomanyresidentsaswellasfarmersinthisarea・Inordertoaccuratelycharac‐

terizenitratecontaminationingroundwateranddeterminateitssources，ｗｅｃａｒｒｉｅｄｏｕｔｇｅochemical

monitoringandanalysisｏｆ６鰯Ｎｆｂｒ５ｙｅａｒｓ（1999-2003)atllspringsthataredischargedunderthe

uplands､Ourresultsaresummarizedbelow、

１．ＮＯ§･NconcentrationsvariedamongthemonitoringpointsandrangedfromOtｏ４８ｍｇ/Ｌ、NOii-N

concentrationsatsixspringsexceededtheenvironmentalstandardfbrwater（１０ｍｇ/L).Allthe

springsexceptOhOjiandKosekishowedsmallseasonalfluctuationsinNO5-Nconcentrations

duringthe5yearperiod、

2．Na-Nconcentrationsinspringsarｅａｆｆｂｃｔｅｄｂｙｔｈｅｌａｎｄｕｓｅｓｉｎｔｈｅｉｒcatchmentareas:ｔｈｅｙａｒｅ

‘generallyhighestinagriculturalfields，lessinmixedfieldsandfbrests，andstilllessinfbrests・

Thistrendsuggeststhatagriculturalfieldscomprisetheprimarysourceofnitratecontamination

ingroundwaterintheShimousauplands、

３．ThereisahighcorrelationatallspringsbetweenNO耐-Nconcentrations，electricalconductivity〉

andconcentrationsofCl~,ＳＯ:~-S,Ｃａ2.,Ｍg2.,ａｎｄＮａ.､TherelationshipbetweenNO5･ＮａｎｄＭｇ２，

ConcentrationsseemstobeparticularlycharacteristicoftheShimousauplands,wheretheJyousou

marineclaylay“whichincludesclaywithhighMgionexchangecapacitybispresent､Ｃｌ‐ａｎｄＮａ，

ionsaregenerallyfbundinmanures，ａｎｄＳＯ:~-ＳａｎｄＣａ２＋aregenerallypresentinchemical

fertilizer､Therefbre，agriculturalactivitiesarelikelythesourceofnitratecontaminatiｏｎｉｎｔｈｅ

ｓｐｒｍｇｓ、

４．６l5NvaluesinsixspringswithNO5-NconcentrationsoverlOmg/Lareclassifiedintotwogroups：

ｇｒｏｕｐｌｗｉｔｈ６１５Ｎｖａｌｕｅｓａｂｏｕｔ４%ｏａｎｄｇｒｏｕｐ２ｗｉｔｈ６１５Ｎｖａｌｕｅｓａｂｏｕｔ９%｡、Nitrateingroupl

andgroup2watersmaybederivedfromchemicalfertilizersandfrommanure,respectivelyｩonthe

basisofthecategorizingof6ｌ５ＮｖａｌｕｅｓｂｙＫｕｍａｚａｗａ(2000).AverageNO5-Nconcentrationsin

threespringsofgroup2werehigher(34.5ｍｇ/L)thanthoseofgroupl．

*Presentaddress：ChibaPrefecturalPlantprotectionstation
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