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Ⅵ　研　究　報　告

Ⅵ　研　究　報　告

１　水環境研究室
○　湖沼底泥からのリン溶出に及ぼす環境因子の検討
○　霞ヶ浦の網生簀養殖漁場周辺の水質と底質
○　北浦湖流の数値シミュレーション
○　涸沼の富栄養化の実態解析

２　大気環境研究室
○　浮遊粒子状物質の組成把握及び発生源推定

３　化学物質研究室
○　ICP-MS を用いた金属分析における硝酸の影響
○　硝酸性窒素による地下水汚染源調査
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1　はじめに
　湖沼の富栄養化は窒素やリンといった栄養塩類
の増加に起因している 1）。茨城県南部に位置する
霞ヶ浦（西浦および北浦）でも富栄養化が進行
し，1960 年代後半からアオコの大発生が確認さ
れるようになった 2）。西浦および北浦では，これ
まで高度下水処理をはじめとする様々な水質汚濁
対策がなされ流入負荷量は減少傾向を示している
が，湖内水質はそれほど改善されておらず，栄養
塩類濃度は横ばい，あるいは経年的な上昇が続い
ている 3）。水域の栄養塩類濃度上昇に関しては，
陸域からの面源・点源負荷 4，5），底泥からの溶
出 6，7）の影響等多くの要因が考えられる。また
西浦および北浦では，高水温期における湖水中の
PO4-P 濃度の局所的な上昇が観測されており，こ
の濃度上昇の原因として，底泥からの PO4-P 溶
出の寄与が指摘されている 8，9，10）。本研究では，
西浦および北浦における湖内リン濃度の経年的上
昇，高水温期の局所的上昇の原因解明の一助とし
て，両湖の底泥を用いた室内PO4-P溶出試験から，
PO4-P 溶出速度に影響を及ぼす環境因子の検討を
行った。

２　試料と方法
2-1　調査地点概要
　西浦および北浦は湖面積がそれぞれ 172km2

および 36km2，湖岸延長が 122km および 75km
である。両湖とも海跡湖であり，かつては汽水湖
であったが，1963 年の常陸川水門建設によって
海水の遡上が遮断され，現在では淡水湖となって
いる。また両湖へ流入する河川数は，西浦29河川，
北浦 23 河川および常陸利根川 4 河川である。現
在の西浦および北浦の湖水は，それぞれ北利根川
および鰐川を経由し外浪逆浦で合流し，常陸川を
とおり水門へ至っている。

2-2　湖水 - 底泥柱状試料採取
　湖水 - 底泥柱状試料採取は Fig.1 に示す西浦湖
内 8 地点（NS1 ～ NS8），北浦湖内 6 地点（KS1
～ KS6）で，2005 年 7 月～ 2006 年 5 月の期間
に各地点 1 回 / 月の頻度で実施した。柱状試料の
採取はいずれの地点でも重力式コアサンプラー

（離合社，KB 型を改良）およびアクリル製カラ
ム（H500mm，φ 70mm）を用いて船上から行
い，1 回のサンプリングで各地点それぞれ 4 本ず
つ採取した。採取した柱状試料はカラムの両端を
ゴム栓で密栓し，試料に振動を与えないようプラ
スチックケースに収納し実験室に搬入し，実験に
供した。

2-3　PO4-P 溶出試験
　持ち帰った柱状試料のうち，各地点 1 本ずつ
は，その日のうちに水質メータ（TOA DKK：
DO-24P）を用いてカラム内の湖水中の DO を計
測した後，シリンジを用いて上方から静かにカラ
ム内の湖水を採取した。底泥表面から 1cm まで
の湖水を境界層水とし，別途採取した。　採取し
たカラム内水および境界層水はメンブレンフィ
ルター（孔径 0.45µm）を用いてろ過し，ろ液中
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の栄養塩類濃度（NO3-N，NO2-N，NH4-N およ
び PO4-P）を測定し，溶出試験初期値（t0）とし
た。栄養塩類測定には BRAN+LUEBBE：AACS-
II を用いた。残りの柱状試料（各地点 3 本）はイ
ンキュベータ内に静置し，暗条件で 12 ～ 16 日
間 PO4-P 溶出試験に供した。試験温度は採泥当
日の現場水温に近い温度とし，5 ～ 25℃の範囲
で 5℃間隔に設定した。Table 1 に各月ごとの試
験温度を示す。溶出試験終了後，初日と同様の方
法で DO 等水質および栄養塩類濃度を測定した

（te）。溶出試験前後の PO4-P 濃度から底泥からの
PO4-P 溶出フラックスを次式により算出した。

　F=（LWC+LBL）/S/d・・・・・・・・・・・・・（1）
　LWC=（CWCte-CWCt0）VWCte・・・・・・・・・・・（2）
　LBL=（CBLte-CBLt0）VBLte・・・・・・・・・・・・（3）

　ここで，F は底泥から湖水への PO4-P 溶出フ
ラックス（mg m-2 d-1），LWC および LBL はそれ
ぞれカラム内水および境界層水中の PO4-P 増加
量，S は柱状底泥試料の表面積，d は試験日数，
CWCt0，CBLt0 および CWCte，CBLte はそれぞれ試験前
のカラム内および境界層水，試験後のカラム内お
よび境界層水中の PO4-P 濃度，VWCte および VBLte

は溶出試験に用いた柱状試料のカラム内水および
境界層水の容量である。

３　結果および考察
3-1　境界層水中PO4-P 濃度の経月変化
　西浦，北浦における各調査地点の境界層水中の
PO4-P 濃度の経月変化を Fig.2 に示す。西浦では，
いずれの調査地点においても同様の傾向を示し，
7 月から 9 月にかけての高水温期に PO4-P は比
較的高濃度であり，水温が低下する 10 月以降は
徐々に PO4-P 濃度は低下し，3 月以降，再び上

昇していた。西浦湖内 8 地点の平均値（2005 年
7 月～ 2006 年 5 月）は 27µg L-1 であり，この期
間内の最高値は 2005 年 8 月に NS2 で記録され
た 90µg L-1，最小値は 2006 年 1 月に記録され，
NS2 で 1.7µg L-1 で あ っ た。NS3 お よ び NS4 は
西浦湖内でも比較的 PO4-P 濃度の変動幅が小さ
く，それぞれ 2.9 ～ 38µg L-1 および 3.2 ～ 48µg 
L-1 の範囲であった。また NS3 および NS4 は平均
値も比較的低い値であり，それぞれ 17µg L-1 お
よび 20µg L-1 であった。一方北浦でも，概ね西
浦と同様に高水温期に PO4-P 濃度の上昇，低水
温期の低下が観測された。北浦湖内 6 地点の平
均値は 35µg L-1 であり，この期間内の最高値は
2005 年 8 月に北浦湖心付近である KS4 で記録さ
れ，334µg L-1 であった。また，最小値は 2006
年 1 月に KS3 で記録された 0.4µg L-1 であった。
KS3 および KS4 で観測された最高値は北浦の他地
点の最高値（56 ～ 107µg L-1）や西浦で観測され
た最高値（90µg L-1）よりも極めて高濃度であっ
た。KS3 および KS4 を含む北浦中央部では，夏期
の高水温期に局所的な PO4-P 濃度の上昇が観測
されており 8，9，10），底泥から湖水への PO4-P 溶
出の寄与が示唆される。北浦最北部である KS1
では他の地点で観測された明瞭な季節変動は確認
されず，期間をとおして他の地点よりも小さい
変動幅（5.3 ～ 56µg L-1）で推移しており，平均
値も 21µg L-1 であり他地点に比べ低濃度であっ
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た。北浦北部から流入する巴川および鉾田川の
PO4-P 濃度は，採泥期間と同期間中はそれぞれ 6
～ 28µg L-1 および 18 ～ 55µg L-1 の範囲であり，
期間をとおして比較的低濃度で変動しており（霞
ケ浦環境科学センター未発表データ），KS1 の直
上水中の PO4-P 濃度とほぼ同程度の値であった。
KS1 は両河川の河口にもっとも近い地点であるこ
とから，流入河川の水質の影響を直接受けてい
ると考えられる。KS2 以南の 5 地点では流入河川
の水質にかかわらず季節変動が観測されており，
湖内における内部負荷による増加，植物プラン
クトンによる吸収に伴う消費などの影響により，
PO4-P 濃度が変動しているものと推察される。

3-2　PO4-P 溶出フラックスの経月変化
　溶出試験結果から見積もったPO4-P溶出フラッ
クスの経月変化を Fig.3 に示す。図中には各月
の平均値および標準偏差（n=3）を示した。な
お，2006 年 2 月の NS1，NS2，NS7 および NS8，
2006 年 5 月の NS3，NS6，NS7 および NS8 は欠
測である。いずれの実験系においても溶出試験終
了後の水柱中の DO 濃度は 0mg L-1 であり，嫌気
状態となっていた。西浦においては，概ね高水温
期（試験温度 25℃）に高い PO4-P 溶出フラック
スが観測され，NS3 および NS4 を除く 6 地点で
はこの時期に最高値（6.1 ～ 13.1mg m-2 d-1）が
観測された。NS3 および NS4 では他の地点ほど
顕著な季節変動はなく，それぞれ -0.4 ～ 0.4mg 
m-2 d-1 および -0.2 ～ 4.6mg m-2 d-1 の範囲で変
動しており，特に NS3 は期間をとおして溶出速
度は小さかった。
　一方北浦でも，西浦とほぼ同様の季節変動が観
測されたが，試験温度 25℃で最高値となった地
点は KS2 および KS5 のみであり，PO4-P 溶出フ
ラックスはそれぞれ 13.5 および 14.1mg m-2 d-1

であった。その他の地点（KS1，KS3，KS4 および
KS6）では試験温度を 15 ～ 20℃に設定した 4 月
および 5 月に最高値を記録し，その時の PO4-P 溶
出フラックスはそれぞれ 1.9，6.9，11.4 および
12.9mg m-2 d-1 あった。境界層水中の PO4-P 濃度
の季節変動が観測されなかった北浦最北部の KS1
では PO4-P 溶出フラックスに関しても期間をと
おしてほぼ一定であり，-0.4～ 1.9 mg m-2 d-1 の
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範囲で変動し，他の地点にくらべ小さい値であっ
た。Fig.2 に示したように，KS1 では直上水中の
PO4-P 濃度は期間をとおして低濃度で推移してお
り，またその変動幅も小さかった。高い試験温度
でも底泥からの PO4-P の溶出が確認されなかった
ことから，この地点の湖水中の PO4-P 濃度は北部
から流入する河川水に依存しているものと推察さ
れた。
　PO4-P 溶出フラックスの季節変動が少ない
NS3，NS4 および KS1 の期間内の平均値はそれぞ
れ 0.0，1.1 および 0.3 mg m-2 d-1 でありその他
の地点（西浦：1.9 ～ 3.9 mg m-2 d-1，北浦：3.6
～ 5.8 mg m-2 d-1）に比べ低い値であった。また
湖全体でみてみると，西浦では 8 地点の期間内の

平均値は 2.5 mg m-2 d-1，北浦では 6 地点平均で
4.1 mg m-2 d-1 であり，北浦の方が高い PO4-P 溶
出フラックスが観測された。両湖への主要な流入
河川（西浦 12 河川，北浦 8 河川）からの PO4-P
流入負荷量は調査月により変化するものの，常に
西浦への PO4-P 流入負荷量が北浦の 4 ～ 12 倍程
度多くなっている 10）。しかしながら，湖水中の
PO4-P 濃度は北浦の方が高濃度であり，北浦では
高水温期に PO4-P 濃度が上昇する 9，10）ことから，
底泥からの PO4-P の溶出が湖水全体の水質に影
響を及ぼしているものと推察された。

3-3　PO4-P 溶出フラックスと環境因子との関係
　底泥からの PO4-P の溶出は，DO 濃度が減少
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し，Fe の酸化物の還元が促進されることにより，
それに吸着していた PO4-P が溶出するとされて
いる 11）。今回実施した室内溶出実験は暗所での
静置実験であり，実験終了後にはいずれの系で
も溶存酸素濃度は 0mg L-1 となっていたことか
ら，溶存酸素以外の環境因子と PO4-P 溶出フラッ
クスとの関係を検討した。Fig.4 に各地点におけ
る PO4-P 溶出フラックスと試験温度との関係を
示す。また全 14 地点の結果を重ね合せた図も示
した。図中の直線は全データに対する回帰直線
であり，r は相関係数である。西浦では，NS3 を
除く 7 地点では概ね試験温度と正の相関を示す
地点が多かったが（r=0.503 ～ 0.777），同一の
試験温度であっても，試料によって PO4-P 溶出

フラックスはかなりばらついていた。NS3 では試
験温度に拘わらず，PO4-P 溶出フラックスは小さ
かった。一方北浦でも，西浦と同様に概ね試験
温度と正の相関を示したが，同一の試験温度で
あっても，試料間の PO4-P 溶出フラックスの変
動は大きかった。また，KS1 では高い試験温度で
あっても，PO4-P の溶出は抑制されていた。一般
的に，底泥からの PO4-P の溶出フラックスは水
温の関数として扱われることが多いが 12, 13），全
地点のデータをまとめると，各試験温度に対する
最大 PO4-P 溶出フラックスは概ね線形関係であ
ることがわかるが，同一試験温度でのばらつきは
大きく，西浦・北浦湖内では PO4-P 溶出と温度
との関係は地点間により異なり，また同一地点で
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Fig.5　Correlation between PO4-P release flux from sediment and initial NO3-N concentration.
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あっても採泥時期により異なることが明らかと
なった。NS3 および KS1 では PO4-P 溶出フラッ
クスは試験温度に因らず低い値であったが，両地
点の底泥表層中のリン含有量はそれぞれ 1300µg 
g-1 および 2740µg g-1 であり，他の地点（480 ～
1970µg g-1）と比べ比較的多く，特に KS1 は本研
究で対象とした全 14 地点でもっともリン含有量
の高い地点であった 14, 15）。このことから，PO4-P
溶出フラックスは底泥中のリン含有量とも関係
が弱く，水温や底泥中のリン含有量以外の因子
の寄与が示唆される。Jensen と Andersen16）は
高 NO3

- 濃度条件下では，底泥への PO4
3- の吸

着が増大することをデンマークの Arreskov 湖，
Kvind 湖，Søbygård 湖および Væng 湖の底泥を
用いた酸化的条件下での溶出試験により明らかに
した。また，NO3

- によって底泥が酸化され，底
泥からのリン溶出が抑制されることが報告され
ている 17）。そこで，NO3 と PO4-P 溶出フラック
スとの関係を検討した。溶出試験開始時の水柱
の NO3-N 濃度と PO4-P 溶出フラックスと関係を
Fig.5 に示す。Fig.4 と同様に全 14 地点の結果を
重ね合せた図も示した。西浦では初期 NO3-N が
高濃度であった NS1 で高い相関係数（r=0.642）
であったが，他の地点では相関関係は認められ
なかった。一方北浦では，試験温度との相関が
認められなかった KS1 でも初期 NO3-N との関係
では比較的相関係数は高く（r=0.527）なってい
た。また，KS2 および KS3 における相関係数はそ
れぞれ 0.817 および 0.791 となり，試験温度と
の関係よりも強い相関関係が認められた。石井ら
18）は NO3-N が高濃度で存在する地点では，直上
水が嫌気状態になっても底泥中は酸化的環境が維

持され，PO4-P の溶出が抑制されることを明らか
にした。このことから，NS1 や北浦北部～中央部

（KS1 ～ KS3）では，水温や底泥中のリン含有量
の他に，直上水中の NO3-N も底泥からの PO4-P
溶出に対する律速因子となっている可能性が示唆
された。西浦および北浦湖水中の栄養塩類濃度の
時空間的分布は NO3-N が低濃度の地点あるいは
時期でのみの PO4-P 濃度の上昇が観測されてい
る 9, 10）。このことから，湖水中の PO4-P 濃度変
動も水温や溶存酸素の他に NO3-N によっても制
御されている可能性が示唆された。Table 2 に各
地点の PO4-P 溶出フラックスと試験温度および
初期 NO3-N 濃度との相関係数を示す。西浦では
恋瀬川河口に近い NS1 で初期 NO3-N 濃度の方が
相関係数が高く，NS3 を除くその他の地点では試
験温度の方が高くなっていた。北浦では北部～中
央部（KS1 ～ KS3）では初期 NO3-N 濃度が，中
央部～南部（KS4 ～ KS6）では試験温度が高い相
関係数であった。初期 NO3-N 濃度に対する相関
係数は KS2 以南では南下するに従い低くなって
おり，徐々に NO3-N の影響が小さくなっていた。
北浦へは北部の鉾田川および巴川から高濃度の
NO3-N が流入しており，南下するに従いその濃
度は低くなっている 9, 10）。このことから，河川か
らの NO3 供給の影響がおよぶ地域では NO3 が底
泥からの PO4-P 溶出に対する律速因子となって
いる可能性が示唆された。

４　まとめ
　西浦および北浦における湖水 - 底泥柱状試料を
用いた室内溶出試験を行い，境界層水中 PO4-P 濃
度，底泥からの PO4-P 溶出フラックスの経月変化

NS1 NS2 NS3 NS4 NS5 NS6 NS7 NS8
Incubation temp. 0.517 0.713 0.064 0.503 0.719 0.692 0.777 0.664
In.NO3-N conc. 0.642 0.367 0.123 0.096 0.446 0.293 0.398 0.285

KS1 KS2 KS3 KS4 KS5 KS6
Incubation temp. 0.396 0.704 0.747 0.779 0.915 0.621
In.NO3-N conc. 0.527 0.817 0.791 0.658 0.459 0.150

PO4-P release flux

PO4-P release flux

Table 2　�Correlation coefficients between PO4-P release flux and experimental 
temperature and initial NO3-N concentration.
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および PO4-P 溶出と環境因子との関係を検討し
た。得られた知見は以下のようにまとめられる。
  1）�底泥からの PO4-P 溶出フラックスは西浦の

多くの地点で高水温期（高試験温度）に高く，
低水温期（低試験温度）に低い値を示した。
北浦では中水温期（試験温度 15 ～ 20℃）
に最大値を示す地点が多かった。両湖では
PO4-P 溶出フラックスが試験温度によらず
期間中ほぼ一定値を示した地点もあり，地
点により温度に対する PO4-P 溶出フラック
スが異なることが明らかとなった。

  2）�西浦・北浦両湖における期間中の全地点の
PO4-P 溶出フラックスの平均値は西浦より
も北浦で高い値であった。両湖への主要な
流入河川からの PO4-P 流入負荷量は常に
西浦の方が多いにもかかわらず，湖水中の
PO4-P 濃度は北浦の方が高濃度であり，北
浦では高水温期に PO4-P 濃度が上昇するこ
とから，底泥からの PO4-P の溶出が湖水全
体の水質に影響を及ぼしているものと推察
された。

  3）�溶出試験温度と PO4-P 溶出フラックスと
の関係は西浦・北浦両湖で概ね正の相関を
示したが，同一の試験温度でも地点，採泥
時期により変動は大きかった。試験開始時
の水柱中の NO3-N 濃度が高い流入河川河
口付近の地点では，高試験温度であっても
PO4-P の溶出が抑制されていた。水柱中に
存在する NO3 によって底泥表面が酸化され
ることに起因するものと推察され，西浦・
北浦両湖において，河川からの NO3 供給の
影響がおよぶ地域では，水温のみならず，
NO3 が底泥からの PO4-P 溶出に対する律速
因子となっている可能性が示唆された。
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霞ヶ浦の網生簀養殖漁場周辺の水質と底質
小松伸行，北村立実，石井裕一

Water and Sediment Quality around the Net Pen Fish Farming Area in Kasumigaura 
Nobuyuki KOMATSU, Tatsumi KITAMURA and Yuichi ISHII

キーワード：養殖 , 自家汚染 , 有機物負荷 , TN, TP 

１　はじめに
　1960 年代に始まったコイの網生簀養殖業は，
最盛期の 1980 年代には年間約 8,600 t の生産量
に達し，その後需要の低迷に伴い生産量は年間約
5,000 t まで減少したものの，引き続き生産量全
国 1 位，生産額約 10 億円を記録する地域の基幹
産業のひとつであった 1）。一方，コイの網生簀養
殖は一般に放養量が多く大量の給餌を伴うことか
ら，霞ヶ浦の水質汚濁要因のひとつとなっており，
5,000 t のコイの生産によって負荷される栄養塩
は窒素で総負荷量の約 7％に当たる 267 t/ 年，
リンで総負荷量の約 20％に当たる 59 t/ 年と推
定されている 2）3）。コイの網生簀養殖における負
荷削減対策としては，改善飼料の研究 4）5）や条
例・指針等による適正飼育の指導等が実施されて
きた。現在，コイの網生簀養殖業はコイヘルペス
ウイルス（KHV）病の発生が確認 6）された 2003
年以来休業状態にあり，給餌飼育はほとんど行わ
れていない。しかしながら，湖内の水質は依然と
して改善される傾向になく，特にリンの濃度は
年々上昇する傾向にある 7）。湖内リン濃度上昇の
一因として，溶出 8）や底泥の巻き上げ 9）など内
部負荷の影響が指摘されている。網生簀養殖によ
る栄養塩の負荷は，窒素はほとんどが溶存態とし
て負荷されるが，リンは約 57％が糞などとして
湖底に堆積すると報告されており 3），過去に蓄積
された網生簀養殖由来の堆積物の影響が懸念され
ている。
 網生簀養殖漁場周辺における環境調査としては，
茨城県内水面水産試験場による漁場自家汚染の実
態把握を目的とした底質の調査 10）11）12）や，酸
素欠乏の予測を目的とした水質調査 13）14）などが
あり，網生簀漁場周辺の堆積物には養殖の影響
はほとんど見られないとしている。一方，Alam 
et. al.15）は霞ヶ浦の底泥に含まれる金属類の比較
から，リンの含有量が非養殖漁場より養殖漁場で

高いと報告した。しかしながら，これらの研究は
1996 年以前に実施されたものであり，現在の網
生簀漁場周辺における底泥の実態は把握されてお
らず，養殖由来の堆積物が水質に与える影響も評
価されていない。
 そこで本研究では，コイの網生簀養殖が湖内水
質に与える影響を今後解明する一助とするため，
網生簀養殖漁場内および周辺において養殖再開前
の水質及び底質の調査を行った。

２　方法
2-1 調査水域の概要
　調査水域である霞ヶ浦は茨城県南部に位置する
富栄養湖である。西浦は霞ヶ浦を形成する水域の
うち最大の水域であり，湖面積は 172km2，平均
水深 4 m と広く浅い湖である。1963 年の常陸川
水門閉鎖後は海水の遡上が遮断され，現在の西浦
は淡水湖となっており，水道用水，農業用水，工
業用水の水源として利用されている。
　平成 18 年 9 月の第 1 種区画漁業権（小割式養
殖業）免許では，西浦の最大行使面数は 3,345
面である。そのうち，本研究の対象である手賀漁
場（区画漁業権漁場 25 号）は 1,009 面が使用可
能であり，西浦で最も多くの網生簀が設置される
漁場である（Fig.1）。

2-2 水質調査
　調査地点は環境基準点である玉造沖と湖心の
2 地点（M1 および M2），網生簀養殖漁場の周
囲 3 地点（N1 ～ N3），網生簀養殖漁場と湖心の
中間点（N4）の 6 地点とした（Fig. 1）。調査は
2006 年 5 月から 2007 年 3 月まで月 1 回の頻度
で 11 回実施した。
 採水は上層（水面下 50cm）と底層（湖底上
50cm）から行った。N1 ～ N4 では茨城県内水
面水産試験場調査船「おおとり」の船上から，蠕
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動ポンプ（Solinst， Model 410）を用い，1 L ポ
リ容器に湖水を採取した。同時に，水深，透明
度および水温の計測と，pH・EC メータ（東亜
DKK，WM-22EP）による pH および電気伝導
度（Electrical Conductivity：EC）の測定を行っ
た。M1 および M2 おける現地測定と湖水の採取
は「霞ヶ浦の水質等モニタリング調査」によっ
た。採取した湖水はクーラーボックスに入れて実
験室に持ち帰り，ガラス繊維ろ紙（Whatman，
GF/B 孔径 1µm）を用いて直ちにろ過を行っ
た。ろ過後のろ紙は 110℃で 2 時間乾燥した
後， 増 加 し た 重 量 か ら 懸 濁 物 質（Suspended 
Solid：SS）を算出した。また，COD（Chemical 
Oxygen Demand）， 溶 存 態 COD（Dissolved 
Chemical Oxygen Demand：DCOD）， 全
窒 素（Total Nitrogen：TN）， 全 リ ン（Total 
Phosphorus：TP）， 溶 存 態 全 窒 素（Dissolved 
Total Nitrogen：DTN），溶存態全リン（Dissolved 
Total Phosphorus：DTP），窒素酸化物（NOX-N），
亜 硝 酸 態 窒 素（NO2-N）， ア ン モ ニ ア 態 窒 素

（NH4-N），リン酸態リン（PO4-P）を測定し，さ
らに，測定結果を用いて粒子態 COD（Particulate  
Chemical Oxygen Demand：PCOD）， 粒 子 態
窒素（Particulate Nitrogen：PN），粒子態リン

（Particulate Phosphorus：PP），溶存態有機窒素
（Dissolved Organic Nitrogen：DON），溶存態有
機リン（Dissolved Organic Phosphorus：DOP）
および硝酸態窒素（NO3-N）を算出した（Table 1）。

2-3 底質調査
　調査地点は環境基準点である玉造沖と湖心の 2
地点（M1 および M2），網生簀養殖漁場の中央部
1 地点（NS1），網生簀養殖漁場の縁辺部（NS2）
4 地点とした（Fig. 1）。調査は 2006 年 10 月と
2007 年 1 月の 2 回実施した。
 NS1 および NS2 の底泥は船上から重力式コア
サンプラーとアクリルカラム（H500×φ70mm）
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Filtlation
COD ― Oxidation(Potassium permanganate)
DCOD ○ Oxidation(Potassium permanganate)
PCOD ― Calculation(COD－DCOD)
TN ― spectrophotometer(550nm) a)

DTN ― spectrophotometer(550nm) a)

PN ― Calculation(TN－DTN)
NOX-N ○ spectrophotometer(550nm) b)

NO3-N ― Calculation(NOX-N－NO2-N)
NO2-N ○ Naphythyl ethyｌamine method spectrophotometer(550nm) b)

NH4-N ○ Indophenol blue method spectrophotometer(630nm) b)

DIN ― Calculation(NO3-N＋NO2-N＋NH4-N)
DON ― Calculation(DTN－DIN)
TP ― spectrophotometer(880nm) a)

DＴP ○ spectrophotometer(880nm) a)

PP ― Calculation(TP－DTP)
PO4-P(DIP) ○ spectrophotometer(880nm) b)

DOP ― Calculation(DTP－DIP)

Digestion(peroxodislfate)-Reduction(Ascorbic acid)-Molybdenum blue method
Digestion(peroxodislfate)-Reduction(Ascorbic acid)-Molybdenum blue method

Reduction(Ascorbic acid)-Molybdenum blue method

Digestion(peroxodislfate)-Reduction(Copper/Cadmiumu)-Naphythyl ethyｌamine method
Digestion(peroxodislfate)-Reduction(Copper/Cadmiumu)-Naphythyl ethyｌamine method

Analytical method

Reduction(Copper/Cadmiumu)-Naphythyl ethyamine method

Table 1　Analytical methods of COD, nitrogen and phosphorus in lake water
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を用いて採取した。M1 および M2 における採泥
は「霞ヶ浦の水質等モニタリング調査」によっ
た。採取した底泥は動揺しないようにケースに収
容して実験室に持ち帰り，直上水をサイホンで
静かに抜き取ってから底泥の 0 ～ 10cm を切り
出した。切り出した底泥を 2mm 目のふるいに通
し，遠心分離機（3000rpm，15 分）により間隙
水を除去して湿試料を得た。得られた湿試料に
ついて，過マンガン酸カリウム法による COD の
測定と，硝酸硫酸分解 - モリブデンブルー吸光光
度法（波長 880nm）による TP の測定を行った
16）。また，湿試料を 110℃で十分に乾燥させ含水
率を求め，乾燥した残渣について CHN 分析装置

（Eurovector，EA 3000）により TN を測定する
とともに，600℃で 2 時間強熱し強熱減量を求め
た。

2-4 溶出試験
　溶出試験に用いる底泥は玉造沖（M1）と網生
簀養殖漁場の中央部 1 地点（NS1）から 2006 年
10 月 11 日に 2-3 と同様に採取した（Fig. 1）。
アクリルカラムはその場で空気を混入させずに密
栓し，動揺しないようにケースに収容して実験室
に持ち帰った。溶出試験では密栓したままのアク
リルカラムを 25℃・暗条件で 10 日間静置した。
試験前後のカラムから採取した直上水はメンブレ
ンフィルター（MILLIPORE， MF 孔径 0.45µm）
でろ過し，2-2 と同様の方法で DIN と DIP を測
定した。溶出速度は試験前後の直上水中の濃度差
から算出した。

３　結果と考察
3-1 水質調査
　調査期間中の水深，透明度，水温，pH，EC，
SS，COD，TN および TP の平均値を Table 2 に
示した。網生簀養殖漁場周辺の COD，TN，TP
の濃度は N1 が最も高く N4 に向かって低くなっ
た。環境基準点の COD，TN，TP の濃度は M1
では網生簀養殖漁場周辺よりも高く，M2 では低
い値を示した。
　Fig. 2 に PN，DON，NO3-N，NO2-N お よ び
NH4-N 濃度の変動を示した。TN が高濃度であっ
た M1 は NO3-N の割合が高く，TN の変動はほ

ぼ NO3-N の変動によるものであった。また，夏
期には底層で NH4-N 濃度の上昇が見られた。TN
が低濃度であった M2 では無機態の窒素はほと
んど含まれていなかった。網生簀養殖漁場周辺の
地点のうち N1 では，夏期には M1 と同じような
濃度を示したが，秋以降は NO3-N が M1 ほど高
濃度にならなかった。その他の地点では N2 から
N4 に向けて M2 と似た変動を示す傾向が見られ
た。
　Fig. 3 に PP，DOP および PO4-P 濃度の変動を
示した。いずれの地点でも調査期間を通じて PP
が最も多く，夏期にPO4-Pの濃度上昇が見られた。
M1 が他の地点と比較して TP が高濃度であった
のは PP によるものであった。その他の地点では
あまり差が見られなかった。
　高浜入りと呼ばれる西浦北部の肢節は他の水域
と比較して NO3-N や PP が高濃度であることが
これまでの調査でも観測されており 17），その開
口部に位置する M1 の水質は高浜入りの水質の影
響を受けていると考えられる。本調査結果におけ
る N1 ～ N4 の COD，TN，TP 濃度は，それら
が高濃度であった M1 と低濃度であった M2 の中
間的な値を示したことから，現在の網生簀養殖漁
場周辺の水質は湖内水質分布の中で特徴的な傾向
を示さないことが明らかになった。今後，コイ養
殖が再開された場合に網生簀養殖漁場周辺の水質
が環境基準点等の水質と比較してどのように変動
するかモニタリング調査を行い，養殖に伴う直接
的な負荷が湖内水質に与える影響を改めて評価す
る必要がある。

3-2 底質調査
　底泥の分析結果を Table 3 に示した。有機物指
標である強熱減量と COD および TN 含有量では
網生簀養殖漁場の底泥と非養殖漁場である環境基
準点の底泥との間に明確な差は見られなかった。
しかしながら，TP 含有量は網生簀養殖漁場中央
部の NS1 で他の地点と比較してやや高い値を示
した。網生簀養殖漁場縁辺部の NS2 の TP 含有
量は M1 よりわずかに多い程度であった。
　養殖漁業では過密養殖や過剰給餌に伴う有機
物負荷の増大が漁場環境を悪化させ生産性を低
下させることから，これに対処するため 1999 年
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に「持続的養殖生産確保法」が施行された。以
来，海面養殖漁場を中心に漁場環境の具体的な評
価事例が蓄積され，酸素消費速度や底生生物，硫
化物量，有機物量等を用いた適正養殖生産量の推
定が試みられている 18）。これまでの研究で養殖
漁場周辺における有機物負荷の影響範囲が評価さ
れた結果，養殖に伴う有機物フラックスは自然状
態のフラックスと比較してかなり大きいにもかか
わらず，養殖の影響が顕著に見られる底泥は養殖
漁場のごく近傍に限られることが報告されている
19）20）21）。本研究の結果では，有機物指標や TN
含有量では網生簀養殖漁場に特徴的な値を示さ
なかったが，TP については網生簀漁場の中心部
でのみやや高い値が見られた。上出 22）は，有機
物指標や硫化物および窒素では養殖漁場と非養殖
漁場の違いを明確にできないが，リンは養殖漁場
の底泥に高濃度に存在し，特に Ca と結合したリ
ンの含有量が高いことを報告している。養殖飼料
に使用されている魚粉には Ca と結合したリンが
多く含まれており，無胃魚であるコイはそのほと
んどを利用できずに糞などとして排出する 23）24）。
今後，網生簀養殖漁場周辺の形態別リンの含有量
を調査することで，コイ網生簀養殖の影響を強く
受けた底泥の分布範囲を明らかにできる可能性が
ある。
　また，近年の炭素・窒素安定同位対比を用いた
研究により，養殖漁場周辺の底泥における有機物

汚濁には魚の放養量，給餌の質・量および海底の
流速が強く関与することが示唆されている 25）26）。
コイの網生簀養殖においては，これまでも適正給
餌に向けた取り組みがなされてきたが，実際の放
養量や給餌量に関するデータはほとんど存在しな
い。今後，コイの網生簀養殖のを再開にあたり環
境に配慮した養殖を推進するためには，現在の底
泥の性状に関する調査結果と網生簀漁場周辺の水
理学的知見を蓄積するとともに，放養量や給餌量
に関する記録・管理が十分に行われる必要がある。

3-3 溶出試験
　溶出試験開始時のカラム内の水質を Table 4 に
示した。M1 と NS1 を比較すると M1 の NO3-N
濃度がわずかに高い値を示したが，初期条件に
はほとんど差がなかった。試験終了時には全て
のカラム内で DO が 0 となり嫌気状態であった。
試験前後の濃度差から算出した DIN と DIP の
溶出速度を Fig. 4 に示した。DIN の溶出速度は
M1 と NS1 との間に有意な差は見られなかった
が，DIP では NS1 の溶出速度がやや大きくなっ
た（P<0.05）。栄養塩の溶出速度には，DO や
ORP のほか，流速や直上水の栄養塩濃度，底泥
中の栄養塩含有量と存在形態など様々な要因が影
響すると考えられている 27）28）29）30）。今回の実験
は静置条件のため流速は無く，実験前のカラム内
の水質にも差はなかった。このため，DIP の溶出

M1 N1 N2 N3 N4 M2
Water Depth Mean 6.3 5.8 6.2 3.2 6.1 5.9

(m) (Min.-Max.) (5.9-6.6) (5.4-6.2) (5.8-6.6) (3.0-3.5) (5.8-6.3) (5.7-6.4)
Transparency Mean 61 60 61 63 67 71

(cm) (Min.-Max.) (40-70) (45-80) (40-80) (50-90) (50-100) (50-100)
Water Temp. Mean 17.3 17.0 16.9 16.8 16.7 17.2

(℃) (Min.-Max.) (6.2-29.1) (5.4-28.7) (5.4-28.7) (5.4-28.5) (5.5-28.8) (6.1-30.3)
Mean 8.6 8.2 8.4 8.5 8.5 8.5

(Min.-Max.) (7.5-9.5) (7.3-8.7) (7.7-8.8) (7.9-9.0) (7.9-8.9) (7.7-9.3)
EC Mean 0.25 0.28 0.29 0.29 0.29 0.29

(μS/cm) (Min.-Max.) (0.20-0.30) (0.25-0.34) (0.25-0.33) (0.26-0.33) (0.26-0.33) (0.25-0.31)
SS Mean 28 25 23 21 21 20

(mg/L) (Min.-Max.) (17-68) (17-50) (14-32) (11-28) (9-34) (10-28)
COD Mean 9.6 9.4 9.2 9.5 9.3 8.8
(mg/L) (Min.-Max.) (7.9-12.2) (8.3-12.0) (7.7-11.8) (7.8-12.0) (7.8-12.1) (7.8-11.9)

TN Mean 1.30 0.98 0.84 0.82 0.79 0.76
(mg/L) (Min.-Max.) (0.72-2.05) (0.49-1.62) (0.43-1.19) (0.42-1.06) (0.42-1.30) (0.45-1.05)

TP Mean 0.12 0.10 0.09 0.09 0.09 0.09
(mg/L) (Min.-Max.) (0.08-0.18) (0.05-0.13) (0.04-0.12) (0.04-0.12) (0.04-0.12) (0.06-0.11)

pH

Table 2　Characteristics of sampling sites（May 2006 － March 2007）
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速度の差は底泥の TP 含有量の差を反映した可能
性が考えられる。しかしながら，溶出試験は湖沼
内で実際に起きている現象を再現するものではな
いため，この結果から網生簀養殖漁場周辺の底泥
が湖内の水質に与える影響を評価することはでき
ない。今後は底泥中の形態別リンの調査と併せて
様々な条件での溶出試験を行い，網生簀養殖漁場
周辺の底泥と非養殖漁場の底泥が水質に与える影
響を比較検討したい。

４　まとめ
　網生簀養殖漁場周辺において，2006 年 5 月か
ら 2007 年 3 月の期間にコイ網生簀養殖再開前の
水質及び底質の調査を行った。得られた知見は以
下のようにまとめられる。
  1）�湖水の水質分析の結果，網生簀養殖漁場周

辺の COD，TN，TP 濃度は環境基準点 2 地
点で得られた観測値の中間的な値を示して
いた。このことから，現在の網生簀養殖漁
場周辺の水質は湖内水質分布の中で特徴的
な傾向を示さないことが明らかになった。

  2）�底泥分析の結果，有機物指標である強熱減
量と COD および TN 含有量では網生簀養殖
漁場の底泥と非養殖漁場である環境基準点
の底泥との間に明確な差は見られなかった。
しかしながら，TP 含有量は網生簀養殖漁場
中央部で他の地点と比較してやや高い値を
示した。網生簀養殖漁場縁辺部の TP 含有量
は環境基準点よりわずかに多い程度であっ
た。

  3）�網生簀養殖漁場中央部の底泥と非養殖漁場
である環境基準点の底泥を用いて嫌気条件
による溶出試験を行った結果，DIN の溶出
速度では有意な差が見られなかったが，DIP
では網生簀養殖漁場の底泥の溶出速度がや
や大きかった。
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Table 3　Sediment quality of each sites

Table 4　�Water quality of overlying water 
（Before the test）

M1 NS1
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１　はじめに
　湖沼における物理環境は湖内水質に対して明ら
かに影響を与えており，特に湖流は物質の輸送・
拡散や堆積・再懸濁などに深く関与することが知
られている 1）2）。このため，湖沼の富栄養化問題
に対処するためには，湖流の形成・変動要因や時
間的・空間的分布特性の把握が極めて重要であ
る。湖流に関する数値シミュレーションは，限定
された観測結果を補い湖流特性の理解を助けるほ
か，将来の水質予測を行ううえで不可欠なツール
となっており，様々な水域で数多くのモデルが研
究されてきた 3）4）5）。霞ヶ浦においても湖流に関
する数値実験的な研究 6）7）や流動モデルを用い
た水質現象の解析 8）9）がこれまでに実施されて
きたが，十分な現地観測データを用いて流動モデ
ルの検証がなされた例はほとんどない。そこで本
研究では，筆者らが北浦で実施した湖流の多地点
同時観測結果を用いて，多層レベルモデルによる
北浦の湖流シミュレーションモデルを構築した。
なお，本シミュレーションモデルは，北浦におけ
る湖流特性の解明と今後の湖内水質の研究におけ
る活用を目的としつつ，専門外でも利用できるよ
うに運用面を可能な限り簡略化したものである。

２　現地観測の概要
２-１　観測地域
　北浦は湖面積 36km2，平均水深 4.8m の浅く
南北に細長い湖である（Fig.1）。北浦への流入河
川は巴川および鉾田川など 22 本あり，唯一の流
出河川である鰐川は外浪逆浦・常陸利根川に接続
している。常陸利根川と利根川の合流点には，利
根川からの洪水の逆流と塩水の遡上を防ぐことを
目的に常陸川水門が設置されており，水門操作に
よる水位管理が行われている。

２- ２　観測方法
流況観測は Fig.1 に示す湖内 8 地点（K1-K8）に
おいて多地点多層同時に行った。観測期間は第
1 期が 2005 年 12 月 21 日から 2006 年 1 月 23
日，第 2 期が 2006 年 1 月 30 日から 2006 年 3
月 7 日，第 3 期 が 2006 年 6 月 7 日から 2006
年 7 月 10 日および第 4 期が 2006 年 7 月 25 日
から 2006 年 9 月 11 日であった。観測には，超
音波ドップラー流速計（ADCP；Nortek 製アク

北浦湖流の数値シミュレーション
小松伸行，石井裕一

A Numerical Simulation of Currents in Lake Kitaura 
Nobuyuki KOMATSU and Yuichi ISHII

キーワード：湖流 , ２次元多層モデル , 風応力 , 浅水湖 , 北浦
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アドッププロファイラー NB 型 2MHz）を 8 台
使用した。湖内の流速は微弱であると予想された
ため，ADCP は動揺しないように架台に固定し，
ダイバーによって湖底に設置した。センサー部の
高さは湖底上約 50cm とした。ADCP の鉛直方
向の分割幅は，センサー上 20cm から水面方向
へ 50cm 間隔とし，各層における流向流速の 60
秒平均値を10分間隔で取得するように設定した。
　北浦の釜谷観測所における湖上風およびその他
の気象観測値は国土交通省関東地方整備局霞ヶ浦
河川事務所から，流出河川である鰐川の時刻流量
は（独）水資源機構利根川下流総合管理所から，
それぞれ 1 時間毎の観測データの提供を受けた。

2-3　観測結果
　湖流の観測結果の 1 例として，2006 年 2 月の
釜谷観測所における風と K6 における湖流水平成
分の時系列ベクトル図を Fig.2 に示した。流速に
は 100 分間移動平均値を施した毎正時の値を用
いた。図では湖底上 6.2m における流れのベクト
ルを他の層より小さくして表している。最も水面
に近い湖底上 6.2m の湖流と風の分布を比較すれ
ば明らかなように，水面付近の湖流は風の変化に
従って変化していた。また，湖底上 5.7m より深
い各層の湖流分布は非常によく類似しており，流
速は水面付近の 10 ～ 20％とかなり小さかった。
2 月 24 日や 2 月 28 日に見られるように深い層
で水面付近と反対向きに流れる傾向があり，特に
湖底付近では観測期間を通じて北向きの流れが多
く出現していた。なお，ここには示さなかったが，
他の観測地点・観測期間でも湖流の時空間分布は
これと似た傾向を示した。霞ヶ浦などの浅い湖沼
では風が最も重要な外力とされている 10）11）。北
浦の各地点で観測された湖流の変動は釜谷沖で観
測された湖上風と高い相関があり 12），水面での
風応力は北浦の流れを支配すると考えられた。
　鰐川は北浦の流出河川であるが，常陸川水門が
閉鎖されている間は半日ほどの周期で流出と逆流
を繰り返している。特に水門操作や西浦の吹き寄
せの影響に伴う流量変動は，河川流入量や上・工
水取水量と比べて極めて大きく，北浦の水位や流
速を変化させる 13）。鰐川流量が大きく変動した
時の湖流観測結果の 1 例として，常陸利根川水

門の開閉操作が行われた 2006 年 1 月 16 日から
1 月 19 日の鰐川流量および K2・K8 における流
速 2 成分の変動を Fig.3 に示した。鰐川流量は正
の値の時に北浦からの流出，負の値の時に北浦へ
の流入を表している。流速は全層平均流速の 100
分間移動平均値で示してあり，正の値が N 方向・
E 方向への流れ，負の値が S 方向・W 方向への
流れを表す。平水時には鰐川流量の影響は小さい
が，鰐川からの流出量が顕著に増加すると K2 で
は SE 向きの流れ，K8 では W 向きの流れが形成
され，反対に鰐川からの流入量が顕著に増加する
と K2 では NW の流れ，K8 では E 向きの流れが
形成されており，明らかに鰐川流量の影響が見ら
れた。
　流速の鉛直成分については，観測期間を通じて
ADCP の検出下限である 1cm/sec より小さい値
を示していた。
　以上の現地観測結果を基に，本シミュレーショ
ンモデルでは吹送流を表現するモデルに鰐川流量
変動の影響を要素として加える形で構築し，主に
水平的な湖流を再現する。

３　流動モデルの構築
3-1 流動モデルの基本構造

（1）基本式
　本研究で用いる数値モデルの座標系として，平
均湖面上に x，y 軸（水平面），平均湖面（z=0）
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から鉛直下方に z 軸をとる直交座標系を用いた。
静水圧近似を仮定した湖水の運動方程式，連続の
式および密度変化を予測する拡散方程式は次式で
表される。
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　ここで t は時間，u，v，w はそれぞれ x，y，z

方向の流速，ρ0（=1.0g/cm3）は平均湖水密度，
ρは湖水密度，ζは水面変位，Ah，Av は水平，
鉛直の渦動粘性係数，Kh，Kv は水平，鉛直の渦
動拡散係数，g（=9.8m/s2）は重力加速度，ƒ（8.55
×10-5 l/s）はコリオリ係数を表す。今回の計算に
おいては湖水密度の差は無視できるほど小さいと
仮定し全層のρを 1.0g/cm3 一定に与えた。併せ

て，Kh=Kv=0 として拡散方程式をスキップする
ようにした。霞ヶ浦では密度分布は主に水温によ
り形成され，夏季の加熱期には日周期的な成層の
形成・消失が観測される14）。この日成層は流速分
布にも影響することが明らかにされているが15），
成層面の変化をモデル上で十分に再現することは
簡単ではない。筆者らは現在，乱流モデルを用い
た検討に取り組んでおり16），熱成層と風による流
動計算については今後の課題としたい。
　数値解法には差分法を用いた。水平方向には
100m の格子幅で分割した。鉛直方向には水面
付近の強い流れを再現できるように第 1 層およ
び第 2 層を 0.5m，第 3 層から第 7 層を 1.0m の
格子幅で分割し，水深 6m 以深を第 8 層とした。
計算タイムステップは 0.3 秒とした。

（2）境界条件
　湖岸での境界は流速の水平成分，直交成分をい
ずれも 0 とする slip 条件とした。
　北浦の湖流形成には水面での風応力が主要な外
力と考えられた。このため，湖面には次式により
風応力τwx，τwy を与える。

　  22 VUUC fawx += ρτ 	 …（6）

　 22 VUVC fawy += ρτ 	 …（7）

　ここでρa（=0.0013g/cm3）は大気の密度，Cƒ

は水面摩擦係数，U，V は風速（m/s）の x，y 成
分である。Cƒ は村岡・福島6）に基づき次式で与
えた。
　湖流の計算にはデータが入手しやすい周辺の気
象観測所の風が与えられることが多い。しかしな
がら，湖上風は陸上地形の影響を受けて風向が偏
向するとともに，陸地と水面との表面粗度の違い
により風速が変化することが知られている17）。ま
た，湖上風の空間的な非一様性が湖流形成に影響
することから，周辺陸地や湖上など複数地点の観
測値を用いて風に空間分布を与えることにより湖
流計算の再現性向上が試みられている18）19）。北
浦の風分布と湖流分布との関係については解析中
である。本モデルでは運用面の簡略化も考慮し，
国土交通省により観測値が公開されている釜谷観
測所の 1 時間毎の湖上風を時間的に補完し，対
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象水域全域の湖面に一様に作用させた。　
　湖底での摩擦応力τbx，τby は次式で与えた。

　
22

bbbcbx vuuf +−=τ  	 …（9）

　 22
bbbcby vuvf +−=τ  	 …（10）

　ここで f c は湖底の摩擦係数，ub，vb は最下層で
の流速 x，y 成分である。村岡・福島6）を参考に
水深 1 ～ 8m の f c を求めると 0.004 ～ 0.002 の
値をとるので，ここでは f c=0.003 とした。
　北浦では鰐川における流量変動が水位や湖内流
速に影響しており，その影響は河川流入量や取水
量よりも大きいと考えられた。このため，本モデ
ルでは鰐川の流入出量を 1 時間間隔で任意に与
えられるようにした。なお，鰐川流量は（独）水
資源機構利根川下流総合管理所により観測が行わ
れている。その他の主要流入河川における流入量
および取水量については，第 4 期湖沼水質保全
計画 20）で用いられた値を参考に一定値を与えた

（Fig.1）。
（3）水平渦動粘性係数 Ah，鉛直渦動粘性係数 Av
　水面付近で大きくなる流速の観測値と計算値を
比較しながら，再現性が良くなるように検討した
結果から，Ah=105cm2/s とし，Av は村岡・福島6）

を参考に次式で与えることとした。

　 ρ
τκ ⋅−⋅= )1(

h
zzAv

	 …（11）

　 d
wywxbybx

wywx z
h

⋅
+−+

++=
2222

22
ττττ

τττ  

	 …（12）

　ここで，κ（=0.06）は試行錯誤で求めた定数，
zd は湖面からの深さ，h は水深を表す。

3-2　再現性の検討
（1）助走期間
　NNW7m の一定風，すべての河川等流入出
0m3/s の条件を与えた計算結果の水位変動を確認
した結果，計算開始後約 3 時間の振動が大きい
ことが判ったため，計算開始から 3 時間かけて 0
から 1 まで増加するような係数を風速の値に乗
じて振動を抑制することにした。Fig.4 に計算初
期の振動が最も大きくなった St.1 における流速
u，v（全層平均）と水面変位ζの時間変化を示し

た。3 時間後の流速と水面変位の振幅はそれぞれ
0.4cm/sec 未満，0.4cm 未満であり，6 時間後
にはほぼ定常状態に達した。この結果から，本モ
デルでは 3 ～ 6 時間の助走期間を考慮すれば計
算によって発生する振動が除かれた値が得られる
ことが示された。

（2）冬季の再現性
　本シミュレーションモデルの再現性を検討す
るため，非成層期である冬季のうち 2006 年 2 月
1 日から 10 日間を対象に検証計算を行った。こ
の期間中は北浦の長軸方向に沿った NNW から
SSE へ向かう風が卓越した。また，2 月 6 日に 1
回の水門操作が実施された（Fig.5（a））。
　各観測地点について最も水面に近い層（最上層）
と最も湖底に近い層（最下層）における計算結
果と観測値との比較結果を Fig.6 および Fig.7 に
示した。なお，最下層は K1，K4，K6 および K8
のみ示した。流速は正の値が N 方向・E 方向へ
の流れ，負の値が S 方向・W 方向への流れを表し，
実測値には 100 分間移動平均値を用いた。流速
が最も大きくなる最上層では，K5 および K8 の
EW 成分の一致が比較的良くないものの，計算結
果は観測値に見られる湖流の変動傾向を良く再現
している。一方，最下層の計算結果では，最上層
の流れが強くなる時にそれとは反対向きの流れが
やや過大に形成される傾向が見られる。これは，
狭い閉鎖性水域で生じる補償流の効果が計算結果
に大きく現れたためと考えられる。
　K8 の最下層に明瞭に見られる水門操作の影響
による湖流の変動は，観測値では EW 成分に現
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れたのに対し（Fig.7 ①），計算結果では NS 成分
に現れた （Fig.7 ②）。流向にズレが生じた要因と
して，シミュレーションモデルにおいて再現しき
れない吹送流と地形効果との関係が考えられる。
しかしながら，流速は一致しており，鰐川におけ
る流入・流出に対する応答は再現されている。

（3）夏季の再現性
　夏季の再現性の検証計算は 2006 年 8 月 11 日
から 10 日間を対象に行った。期間中，8 月 15
日から 16 日には SW 向きの風が吹いたが，その
他は N 向きの南風が卓越した。また，8 月 11 日，
8 月 12 日および 8 月 18 日に 3 回の水門操作が
実施された（Fig.5（b））。
　最も水面に近い層（最上層）と最も湖底に近い
層（最下層）における計算結果と観測値との比
較結果を Fig.8 および Fig.9 に示した。最下層は
K1，K4，K6 および K8 のみ示した。流速は正

の値が N 方向・E 方向への流れ，負の値が S 方
向・W 方向への流れを表し，実測値は 100 分間
移動平均値である。K4 および K5 の EW 成分や
K2 の NS 成分に E 向きあるいは N 向きの流れが
特徴的に見られており，計算結果はこれを再現し
ていないため，流速が過小に評価されている。こ
の変動は風向きに関わらず夏季の観測期間を通じ
て見られたものであり，周期性から考察すると日
成層や海陸風の影響が推察されるが明らかではな
い。その他の計算結果では，冬季の検証計算結果
と同様に計算結果は観測値に見られる湖流の変動
傾向を概ね再現している。
　K8 の最下層で明瞭に見られる水門操作の影響
による湖流の変動は（Fig.9 ①・②），冬季とは
異なり流向・流速ともによく一致した。

　以上のように，対象とする期間や地点の選び方
により部分的な不一致が生じるものの，本シミュ
レーションモデルによる湖流の再現性は年間を通
じて概ね良好であり，風と鰐川流量の影響を表現
できていると考えられた。

４　数値シミュレーション
　計算結果と観測値が十分に一致したことから，
本シミュレーションモデルを用いて湖流の空間分
布について検討を行った。ここでは，風，鰐川お
よび流入河川・取水の影響を考察した結果を報告
する。
　Fig.10 に夏季の検証計算を行った期間中，水
門操作が行われた 8 月 18 日の 6 時および 13
時の湖流ベクトル図を示した。第 1 層は水深
0-0.5m の計算結果，第 5 層は 3.0-4.0m を表し
ている。6 時は S-SSW から 3-4m/s の風が吹い
ており，鰐川流量は水門開放により流出量が最大
になっていた。この時，第 1 層では広い範囲で風
に対応した NE 向きの流れ 10-15cm/s となって
いるが，K8 付近から南では流出部に向けた流れ
が形成されており，流速が 40cm/s を超える地点
も見られた。第 5 層では流速は第 1 層より小さ
く 3-5cm/s であり，ほぼ全域で流出部に向けた
流れとなっていた。一方，13 時には S-SSW から
7-8m の強い風が吹いており，鰐川流量は水門が
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閉鎖された影響で逆流が生じ流入量が最大になっ
ていた。この時の第 1 層では NE 向きの流れが 6
時よりも大きくなり流速は 20-30cm/s となった。
K8 付近から南では湖内に向けた流れが形成され
ていた。第 5 層ではほぼ全域で流速 2-6cm/s の
SW 向きの流れが見られた。
　Fig.11 には鰐川流量，河川流入量および取水
量を 0 として風のみを与えた計算結果について
示した。図示した時間と層は Fig.10 と同じであ
る。6 時，13 時のいずれの結果も第 1 層の流向・
流速は全域でほぼ一様であり，主要な水域の流
れは Fig.10 のケースとほとんど差が見られない
が，K8 から南については異なった結果を示した。
第 5 層では流速は Fig.10 のケースとほぼ同じで
あるが，流向は第 1 層と反対向きになっており，
Fig.10 のケースとは僅かだがズレが見られた。
　Fig.12 には風，河川流入量および取水量を 0
として鰐川流量のみを与えた計算結果について示
した。図示した時間と層は Fig.10 と同じである。
鰐川からの流入出に伴う湖内の流動は各水深でほ
ぼ一様であり，K8 より北では 2-3cm/s，南では
20-30cm/s のほぼ流軸に沿った流れが形成され
た。この結果から，水門操作時における鰐川の影
響は湖内全域に達しており，K8 より南ではその
影響が顕著であることが示された。
　河川流入と取水の影響を検討するため，風と鰐
川流量を 0 とした計算結果のうち，平水時の結
果を Fig.13 に，降雨出水を想定して河川流入量
を 10 倍にした時の結果を Fig.14 に示した。河
川流入量と取水量には時間変化を与えていないた
め，計算結果は定常状態に達している。流向・流
速の鉛直分布はほぼ一様であったので第 1 層の
みのベクトルプロットを示した。平水時の河川流
入と取水の影響は，水深が浅く水域の幅も狭い湖
の北端部や取水口付近のごく限られた場所にし
か見られず，流速も 0.5cm/s 未満と極めて小さ
かった。河川流入量を 10 倍にしたケースでは，
河川流入の影響は湖内全域に見られたが，流速は
3-4cm/s であり，3-4m/s の風で生じる第 1 層の
30-40％程度，第 5 層と同程度の流速であった。
　以上の数値シミュレーション結果から考察する
と，北浦の湖流は主に風により形成されているが，
水門操作などにより鰐川流量が大きくなる場合に

は，湖の南端部に流入出に伴う強い流れが生じる
とともに，湖内全域の中・下層の流向・流速に影
響すると考えられた。また，流入河川と取水によ
る影響は，降雨時であっても風や鰐川流量と比較
して小さいと考えられた。
　
５　まとめ
　本研究の成果は以下のように要約される。

（1�）現地観測結果から，北浦の湖流は主に風に
よって形成されるが，鰐川の流量変動も影響
を与えていると推定された。

（2�）多層レベルモデルによって吹送流と鰐川流量
変動の影響を表現する北浦の湖流シミュレー
ションモデルを構築し，主に水平的な湖流を
再現した。

（3�）対象とする期間や地点の選び方により部分
的な不一致が生じるものの，構築したシミュ
レーションモデルによる湖流の再現性は年間
を通じて概ね良好であった。

（4�）数値シミュレーションの結果から，北浦の
湖流は主に風によって形成されることが明ら
かになった。また，鰐川流量が大きくなる場
合には，湖の南端部に強い流れが生じるとと
もに，湖内全域の中・下層の流向・流速に影
響すると考えられた。流入河川と取水の影響
は小さかった。

　今後は，現地観測結果のさらに詳細な解析と数
値シミュレーションにより，北浦の湖流特性，特
に風に対する湖流時空間分布の応答特性について
解明を進めていく。併せて，構築したシミュレー
ションモデルを物質の移動拡散に関する検討など
水質現象の解析に活用していきたい。
　なお，本研究で構築したシミュレーションモデ
ルは，風と鰐川流量を与えて湖流を計算させるシ
ステムとしてパーソナルコンピューターに組み込
み共同実験室に整備した。今後，茨城県霞ケ浦環
境科学センター研究員以外の方々にも利用して頂
けるように運用していく考えである。
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Fig. 11　�Vector plots of the current driven by 
the winds 



120

謝　辞
　本研究の現地観測の実施にあたっては，きたう
ら広域漁業協同組合の関係各位に多大なるご協力
を頂くとともに，パシフィックコンサルタンツ

（株）の上原浩氏ほか多数の皆様にご尽力頂いた。
また，国土交通省関東地方整備局霞ヶ浦河川事務
所および（独）水資源機構利根川下流域総合管理
所からは貴重な観測データを提供して頂いた。シ
ミュレーションモデルの構築に関しては，筑波大
学福島武彦教授，茨城大学中曽根英雄教授および
千葉工業大学瀧和夫教授にご助言を頂くととも
に，（株）パスコの矢沼隆氏らにはシステム化にご
尽力頂いた。ここに記して感謝の意を表します。
なお，本研究は文部科学省から「特別電源所在県
科学技術振興事業補助金」の交付を受けて実施し
た。

N

EW

S

0 1km

18/Aug./2007 

6:00  

Layer1(0-0.5m) 

18/Aug./2007 

6:00  

Layer5(3.0-4.0m) 

18/Aug./2007 

13:00  

Layer1(0-0.5m) 

18/Aug./2007 

13:00  

Layer5(3.0-4.0m) 

N

EW

S

0 1km

N

EW

S

0 1km

N

EW

S

0 1km

20cm/s 

20cm/s 

20cm/s 

20cm/s 

Fig. 12　�Vector plots of the current driven by in-
flow/out-flow through R. Wani

18/Aug./2007 

6:00  

Layer1(0-0.5m) 

N

EW

S

0 1km

20cm/s 

N

EW

S

0 1km

18/Aug./2007 

6:00  

Layer1(0-0.5m) 
20cm/s 

Fig. 13　�Vector plots of the current driven 
by river-flow and intake

Fig. 14　�Vector plots of the current driven 
by river-flow rising(×10) 



121

引用文献
  1）	梅田信，長峯知徳，長広遙，石川忠晴，宇多

高明（2001）：霞ヶ浦湖心部における底泥の
巻き上げ過程に関する研究，水工学論文集，
45，1171-1176.

  2）	Luo, L. C., B. Q. Qin, G. W. Zhu（2004）：
Sediment distribution pattern mapped 
from the combination of objective analysis 
and geostatistics in the large shallow 
Taihu Lake.,Journal of Environmental 
Sciences, 16, 908-908.

  3）	大久保賢治，村本嘉雄，久保田一（1983）：
琵琶湖南湖の湖流解析，京都大学防災研究所
年報，26-B-2，503-530.

  4）	松永恒雄，大久保泰邦，井内美郎（1994）：
水平 2 次元 1 層モデルによる諏訪湖湖流の
数値シミュレーション（1），地質調査所月報，
45，39-50.

  5）	平山彰彦，和氣亜紀夫，熊谷道夫（1994）：
成層水域を対象にした流れの 3 次元 FEM モ
デル，海岸工学論文集，41，301-305.

  6）	村岡浩爾，福島武彦（1981）：霞ヶ浦（西
浦）の湖流，国立公害研究所研究報告，19，
150pp.

  7）	銭新，石川忠晴，西部隆宏：霞ヶ浦高浜入
りにおける日成層形成時の湾水交換の数値
シミュレーション，海岸工学論文集，44，
1051-1055，1997.

  8）	（独）国立環境研究所（2004）：湖沼における
有機炭素の物質収支および機能・影響の評価
に関する研究，国立環境研究所特別研究報告，
SR-62，52pp.

  9）	中曽根英雄，蕪木元成，黒田久雄，加藤亮
（2005）：霞ヶ浦における貧酸素水塊分布
に関する研究，農業土木学会論文集，239，
9-17.

10）	大久保賢治・村本嘉雄（1987）： 琵琶湖
南湖の湖流観測（2）－吹送流の時間的変
化－，京都大学防災研究所年報，30-B-2，
569-582.

11）	石川忠晴・田中昌宏・小関昌信（1988）：湖
面に働く風応力の現地観測，水理講演会論文
集，32，305-310.

12）	小松伸行，石井裕一，本間隆満，渡邊圭司， 
根岸正美（2007）：EOF（Empirical Orthogonal 
Function）による北浦の湖流データ解析， 
日本陸水学会第 72 回大会講演要旨集，104p.

13）	小松伸行，石井裕一，根岸正美（2007）：鰐
川の流量変動が北浦の流況に与える影響，第
34 回土木学会関東支部技術研究発表会講演
要旨，Ⅱ -095.

14）	石川忠晴，田中昌宏，小関昌信（1988）：日々
の日射によって形成される弱い温度躍層と吹
送流の相互干渉，第 32 回水理講演会論文集，
323-328.

15）	田中昌宏，石川忠晴（1989）：日成層形成時
の吹送流の特性について，土木学会論文集，
405，63-72.

16）	北澤大輔，小松伸行（2007）：北浦における
成層構造の数値シミュレーション，日本陸水
学会第 72 回大会講演要旨集，183p.

17）	Endoh, S., M. Watanabe, H. Nagata, 
F. Maruo, T. Kawae, C. Iguchi., and Y. 
Okumura（1995）：Wind fields over lake 
Biwa and their effect on water circulation., 
Japan Journal Limnology, 56, 269-278.

18）	平山彰彦，和氣亜紀夫（1998）：流況シミュ
レーションにおける水上風の補正，水工学論
文集，42，703-708.

19）	Li, J., S. Liu, X. Yu（1999）：Numercial 
modeling of wind-induced currents in 
shallow lake.,Environmental Hydraulics, 
493-498.

20）茨城県（2002）：霞ヶ浦に係る湖沼水質保全
計画（第 4 期）．



122

茨城県霞ケ浦環境科学センター年報　第 2 号　2006

１　はじめに
　霞ヶ浦，涸沼，牛久沼等茨城県内の湖沼におい
て，富栄養化による水質汚濁が問題になってい
る。涸沼の水質は，環境基準（湖沼 B 類型）未
達成であるばかりでなく，環境省が 2000 年度に
発表した湖沼の全国水質ランキングではワースト
5 に入るなど汚濁が進んでいる。また，漁獲量も
1975 年と 2000 年を比べると約 4 分の 1 に減少
し，名産のヤマトシジミは 22％しか獲れなくなっ
ている 1）。
　涸沼は，関東唯一の汽水湖として貴重なフィー
ルドであり，各種の環境調査は行われているもの
の，長期観測に基づく水質の汚濁解析はあまり行
われていない 2）3）。そこで，本研究では，今後の
涸沼水質保全対策を考える基礎とするため，これ
まで監視観測調査が行われ，公表されている県の
水質データを用いて，涸沼水質の実態や変遷，汚
濁特性等について解析を行った。

２　涸沼の概要及び水質データ
　涸沼は，水戸市や茨城町など県央地域に位置し，
県内では 3 番目の大きさの湖で（図 1），湖面標

高 0m，面積 9.4km2，周囲長 20km，平均水深
2.1m，湖容積 20 百万 m3，流域面積 439km2 で
ある 4）。
　約 6,000 年前の地球は温暖な気候だったため
海水面が上昇し，当時の涸沼周辺は入り江となっ
ており，その後，寒冷期と間氷期を繰り返しなが
ら，やがて入り江の出口が川の土砂によってふさ
がれてできた海跡湖と言われている。現在も海水
が那珂川河口から涸沼川を通って遡上し，平水時
に約 0.3m の水位変動が見られるなど潮汐の影響
を受けている。そして海産の魚類やヤマトシジミ
などが生息する貴重な環境となっている。
　また第 9 代水戸藩主徳川斉昭が領内の景勝地
8 ヵ所を水戸八景と定めた際に，「広浦の秋月

（しゅうげつ）」として景勝地の 1 つに選ばれて
いる 5）。
　本研究で用いた水質データは，1961 年度から
県が実施している「公共用水域の水質測定結果」6）

である。
　涸沼の水質測定地点は，上流側から親沢，宮前，
広浦の 3 ヶ所である。また，涸沼に直接流入す
る河川は 7 河川あるが，そのうち監視観測調査
が行われているのは 2 河川（涸沼川，大谷川），
間接的に流入している 3 河川（寛政川，涸沼前川，
石川川）を含めると 5 河川 5 地点である（図 1）。
　それぞれの地点で，水温，透明度，pH，DO，
BOD，COD，SS，大腸菌群数，全窒素，アンモ
ニア性窒素，亜硝酸性窒素，硝酸性窒素，全りん，
オルトりん酸性りん，クロロフィル a，塩素イオ
ン等の項目が測定されている。
　解析の対象とした期間は，公表されている
1965 年代から 2002 年度までのものを用いた。
しかし，項目によっては途中から測定されている
ものも存在している。なお，この水質データは，
月 1 回，晴天時，表層で採取した試料について
測定した結果である。

涸沼の富栄養化の実態解析
田場正幸※，柴　雅彦※※，根岸正美，山本哲也，清木　徹※※※

Analysis of the water pollution by eutrophication in Hinuma
Masayuki TABA，Masahiko SIBA，Masami NEGISI，Tetsuya YAMAMOTO and Tohru SEIKI

キーワード：涸沼，富栄養化，栄養塩，流入負荷，相関係数

図 1　涸沼の水質測定地点及び流入河川

※　　茨城大学（現岩瀬日本大学高校）
※※　現企業局水質管理センター　
※※※茨城大学教育学部
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３　結果及び考察
3-1　涸沼の水質

（1）水質の長期的変動
　表 1 に親沢，宮前，広浦，表 2 に 3 地点年平
均水質の統計量（最大値，最小値，平均値，標準
偏差）を示す。3 地点年平均水質は各地点の年度
平均より，それ以外は測定値を使用した。
　これらの表より，各地点，各項目とも最大値と
最小値の巾が大きい特徴が分る。

　地点別に見ると，COD，SS，クロロフィル a
等の濃度は広浦，宮前が高く，内部生産が盛んに
行われていることがわかる。全窒素濃度は親沢で
高いが，全りん濃度は差がみられない。全体的に
は大腸菌群数と塩素イオンを除くと，3 地点とも
極端な相違はみられなく，富栄養状態にある。な
お塩素イオン濃度は海に近い広浦で高いが，全体
的には平均2,300mg/Lで海水の12％程度である。
　次に，測定項目ごとの長期的な水質変動を調べ
るため，COD，全窒素，全りんについて 3 地点
の水質データを図 2 にプロットした。
　3 地点とも夏期に水質が悪化し，冬季に回復す
る同様の傾向が認められた。また，3 地点とも環
境基準値を全体的に上回っており，しかも涸沼水
質の改善傾向はあまり認められなかった。

（2）水質の時系列変動
　水質測定値は，ランダムな変動が激しいため季
節的な周期性を判読するのが難しい。そこで，そ
れらを分かりやすくするために，12 ヶ月の移動
平均を求めてデータをスムージングし，季節及び
長期的なトレンドの解析を行った。
　図 3 には，親沢における COD，全窒素，全り
んの 12 ヶ月移動平均を 1995 年から 2003 年の
8 年間について示した。このグラフから，全窒素
は春の値が高いのに対し，COD，全りんは夏が
高い傾向が認められる。また図示していないが，
クロロフィル a は春から夏の間が高く，透明度は
冬に高くなっていた。DO も，クロロフィル a と
同様に，春から夏にかけて高い値となっていた。

表 1　各地点における測定項目別の統計量

表 2　3 地点年平均水質測定項目別の統計量

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

親沢 件数  348
最大値 最小値 平均 標準偏差(n-1)

水温 （℃） 30 0.9 16.1 5.2

透明度（ｍ） 2.5 0.3 0.8 0.2

pH 10 6.7 8.0 0.6

DO (mg/L) 19.8 3.7 10.1 2.1

BOD (mg/L) 23 0.5 2.5 1.2

COD (mg/L) 20 2 6.2 2.4

SS (mg/L) 71 0 13.0 9.5

大腸菌群数 (MPN/100mL) 170000 0 7410 8390

全窒素 (mg/L) 30 0.16 2.09 0.49

アンモニア性窒素 (mg/L) 0.95 <0.01 0.23 0.11

亜硝酸性窒素 (mg/L) 19.2 <0.01 0.03 0.01

硝酸性窒素 (mg/L) 2.5 <0.01 1.43 0.57

全りん (mg/L) 0.68 0 0.10 0.06

オルトりん酸性りん(mg/L) 0.15 <0.01 0.02 0.02

クロロフィルa  (μg/L) 280 1 36.5 33.3

塩素イオン (mg/L) 9200 11 733 783

宮前 件数  348
最大値 最小値 平均 標準偏差(n-1)

水温 （℃） 30 0.9 14.9 7.4

透明度（ｍ） 2.2 0.3 0.9 0.4

pH 11 6.8 8.4 0.6

DO (mg/L) 17 4.5 10.6 1.8

BOD (mg/L) 16 0.8 3.0 1.8

COD (mg/L) 18 1.9 6.6 2.8

SS (mg/L) 80 <1 13.4 12.6

大腸菌群数 (MPN/100mL) 24000 0 703 752

全窒素 (mg/L) 25.2 0 1.76 0.55

アンモニア性窒素 (mg/L) 0.59 <0.01 0.24 0.19

亜硝酸性窒素 (mg/L) 0.06 0.01 0.03 0.01

硝酸性窒素 (mg/L) 2 0.01 1.00 0.63

全りん (mg/L) 0.56 0 0.08 0.06

オルトりん酸性りん(mg/L) 0.14 <0.01 0.02 0.02

クロロフィルa (μg/L) 280 2 46.71 40.80

塩素イオン (mg/L) 8500 3 1690 1360

広浦 件数  374
最大値 最小値 平均 標準偏差(n-1)

水温 （℃） 36 1 14.6 7.3

透明度（ｍ） 2.6 0.1 0.7 0.3

pH 10 7 8.3 0.6

DO (mg/L) 18.6 4.5 10.4 2.4

BOD (mg/L) 14.7 0.6 3.6 2.5

COD (mg/L) 45 1 7.6 3.2

SS (mg/L) 137 1 18.1 12.1

大腸菌群数 (MPN/100mL) 40900 0 389 508

全窒素 (mg/L) 4 0.11 1.71 0.53

アンモニア性窒素 (mg/L) 0.88 0.01 0.30 0.21

亜硝酸性窒素 (mg/L) 0.07 0.01 0.03 0.01

硝酸性窒素 (mg/L) 2 0.01 0.86 0.54

全りん (mg/L) 0.94 0 0.10 0.05

オルトりん酸性りん(mg/L) 0.14 0.01 0.03 0.03

クロロフィルa  (μg/L) 980 2 62.3 51.5

塩素イオン (mg/L) 9900 11 2530 1962

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

件数  31
最大値 最小値 平均 標準偏差(n-1)

水温 （℃） 17.7 14.6 16.4 0.8

透明度（ｍ） 0.96 0.68 0.8 0.1

pH (mg/L) 8.93 8.05 8.6 0.2

DO (mg/L) 12.2 9.94 11.3 0.5

BOD (mg/L) 6.77 2.56 3.8 0.6

COD (mg/L) 11.09 5.69 7.7 1.4

SS (mg/L) 23.7 9.94 14.6 2.1

大腸菌群数 (MPN/100mL) 8780 21.0 1568 815

全窒素 (mg/L) 3.99 0.66 1.71 0.16

アンモニア性窒素 (mg/L) 0.37 0.07 0.25 0.11

亜硝酸性窒素 (mg/L) 0.05 0.02 0.04 0.01

硝酸性窒素 (mg/L) 1.19 0.61 0.96 0.25

全りん (mg/L) 0.25 0.03 0.10 0.03

オルトりん酸性りん(mg/L) 0.11 0.01 0.04 0.04

クロロフィルa  (μg/L) 78.2 24.3 54.5 13.96

塩素イオン (mg/L) 3798 1280 2290 686
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　これらの季節変動から，窒素，りんが増加する
ことにより，植物プランクトンが増殖してクロロ
フィル a，DO が増え，COD も高くなるが，透明
度は悪化するという図式を読み取ることができる。
逆に，冬は水温が低いため，植物プランクトンの
活動が衰え透明度が良くなるという季節パターン
となっている。

　ここで，全窒素と全りんの季節変動パターンが
相違していることが注目される。全窒素は，冬か
ら春に増加傾向にある。この変動は，後述する図
6 の涸沼川の全窒素濃度の季節変動と類似してお
り，流入負荷の影響が関与しているものと考えら
れる。
　一方，全りんでは夏に増加傾向にある。夏に
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おける全りんの増加は，流入負荷の増加か底泥
からの溶出によるものと考えられるが，流入河
川の全りん濃度との関連（図 6）は認められな
かったため流入負荷による影響とは考えにくく，
底泥からの溶出の影響ではないかと推測される。
水深が浅い湖では，通常酸素が底泥に供給され
ているが，夏には泥温の上昇とともに嫌気状態
になり，オルトりん酸性りん溶出が促進される
と考えられる 7）。
　なお，移動平均のグラフから一定の長期トレン
ドを見いだすことはできなかった。

3）水質の経年変化
　水質の長期的変動ついては，不規則な変動のた

め長期的なトレンドを判定することは難しく，ま
た 12 ヶ月移動平均による時系列解析でも一定の
傾向を見いだすことが出来なかったことから，各
地点及び 3 地点平均の年度平均値を求めて，経
年的な変動傾向の把握を行った。
　COD，全窒素，全りん濃度について年平均値
を求め，その結果を図 4 に示した。なお，3 地点
年平均のデータでトレンド（太い破線）と相関係
数（r）を求め，図中に示した。
　COD では，3 地点年平均のトレンドの傾きが
負となり，全体的に減少傾向として表されている
が，1980 年代以降の濃度変化を見ると，あまり
変化は無いものと思われる。全窒素はトレンドが
ほぼ横ばいであり，経年変化はみられない。全り

（2）全窒素（親沢）

0

1

2

3

4

5

'95.4 '00.4年

）
L

/g
m

（
素

窒
全

（１）ＣＯＤ（親沢）

0

5

10

15

20

'95.4 '00.4年

）L
/
g

m
（

Ｄ
Ｏ

Ｃ

親沢測定値

１２ヶ月移動平均（親沢）

（3）全りん（親沢）

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

0.45

0.5

'95.4 '00.4年

）
L

/g
m（

ん
り

全

（1）COD

 r = 0.197

0

5

10

15

20

'72 '77 '82 '87 '92 '97 '02
年

）l
/g

m
（

Ｄ
Ｏ

Ｃ

親沢

宮前

広浦

三地点平均

線形（三地点平均）

（2）全窒素
 r = 0.014

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

3.5

4

4.5

5

'72 '77 '82 '87 '92 '97 '02
年

）l/g
m

（
素

窒
全

（３）全りん ｒ = 0.093

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

0.45

0.5

'72 '77 '82 '87 '92 '97 '02

年

）l
/g

m（
ん

り
全

図 3　親沢地点における時系列変動

図 4　年平均水質の経年変化
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んは，やや増加傾向であった。
　図示していないが，水温，塩素イオン，pH，
SS，透明度についても，3 地点年平均値のトレン
ドを求めた。その傾きから水温とDOは増加傾向，
逆に塩素イオン，SS，透明度は減少傾向が認め
られた。データ数 n=31 の時，危険率 5％で有意
な相関係数の値は 0.35 である。検定結果から，
水温と pH の増加傾向については統計的有意性が
認められたが，それ以外の項目では，各項目の相
関係数の値はそれ以下であり，経年変化の増減の
有意性は認められなかった。

（4）水質測定項目間の相関関係
　どの測定地点についても類似した結果であった
ことから，親沢と 3 地点年平均水質の測定項目
間の相関行列ごとの相関係数を表 3 に示した。
　両者とも似たような傾向を示し，COD と SS，
SS と全りんは強い正の相関が認められた。一方，
透明度は COD，SS，全りん，DO，クロロフィル
a と強い負の相関が，DO とクロロフィル a は強
い正の相関があった。このことは，栄養塩が増え
ることによって植物プランクトンが増え，COD
が増加するとともに光合成によって酸素を放出す
るので DO も増加することを示唆している。
　クロロフィル a と硝酸性窒素には負の相関が
あった。これは，植物プランクトンが増殖する際

に硝酸性窒素を取り込むために減少するのではな
いかと考えられる。また，全りんと COD，SS，
クロロフィル a が強い正の相関であった。注目す
べき点としては，全りんと全窒素が負の相関を示
していることがある。これは，（2）の時系列変
動で指摘したように，栄養塩でも窒素とりんで湖
内での挙動が異なっていることが原因であると考
えられる。

3-2　涸沼流入河川の水質及び負荷量
　涸沼の水質汚濁に影響を及ぼしている直接的な
要因は，河川からの有機物の流入と涸沼の内部生
産である。また，湖沼の内部生産を支配している
窒素やりん等の栄養塩類も，もともとは周囲の河
川から流入したものである。そこで，涸沼流入河
川の水質や負荷量について解析を行った。

（1）各河川の水質及び負荷量の変動
　涸沼に流入している 5 つの河川における年平
均水質の経年変化を図 5 に示す。
　 各 河 川 と も SS，COD，BOD に つ い て は，
1970 年代はかなり高い値であったが，徐々に低
下している傾向が認められる。しかし，全窒素で
は，1971 年と 2001 年を比較すると大谷川では
約 2 倍，寛政川では約 3 倍，石川川では約 2 倍
と明らかな増加傾向が認められた。また石川川で

表 3　親沢及び 3 地点年平均水質における測定項目間の相関係数
水温 透明度 pH DO BOD COD SS

大腸菌群

数
全窒素

アンモニ

ア性窒素

亜硝酸性

窒素

硝酸性窒

素
全りん

オルトりん

酸性りん

クロロフィ

ルa

塩素イオ

ン

水温  -0.51※ 0.02  -0.33※ 0.24※ 0.49※ 0.52※ 0.24※  -0.54※ 0.20※ 0.10  -0.56※ 0.47※ 0.39 0.39※  -0.50※

透明度 -0.25  -0.45※ -0.03  -0.61※  -0.88※※  -0.86※※ -0.07 0.52※ 0.23※  -0.29※ 0.72※  -0.89※※  -0.61※  -0.78※ -0.02

pH 0.43  -0.85☆☆ 0.76※ 0.88※※ 0.69※ 0.61※  -0.61※  -0.28※  -0.33※ 0.75※  -0.46※ 0.55※ 0.15※ 0.76※ 0.63※

DO 0.27  -0.82☆☆ 0.77☆ 0.71※ 0.25※ 0.22※  -0.51※ 0.13  -0.36※ 0.48※ -0.01 0.12  -0.43※ 0.46※ 0.64※

BOD 0.68☆  -0.77☆ 0.90☆☆ 0.57☆ 0.75※ 0.73※  -0.37※  -0.38※  -0.35※ 0.65※  -0.57※ 0.69※ 0.14※ 0.87※※ 0.49※

COD 0.64☆  -0.79☆ 0.87☆☆ 0.90☆☆ 0.80☆☆ 0.96※※ -0.25※ -0.56※ -0.14※ 0.61※ -0.81※※ 0.95※※ 0.60※ 0.91※※ 0.27※

SS 0.31  -0.93☆☆ 0.80☆☆ 0.97☆☆ 0.66☆ 0.90☆☆ -0.15※ -0.47※ -0.10 0.50※ -0.74※ 0.98※※ 0.63※ 0.93※※ 0.22※

大腸菌群数 0.06 -0.06 0.50 0.37 0.26 0.38 0.19 0.26※ 0.19※ -0.75※ 0.29※ -0.12 -0.10 -0.22※ -0.52※

全窒素  -0.75☆ 0.66☆  -0.64☆☆  -0.80☆☆  -0.67☆  -0.93☆☆  -0.82☆☆ -0.11 0.04 -0.38※ 0.91※※  -0.55※  -0.51※ -0.51※ -0.06

アンモニア性窒素 0.79☆ 0.26 -0.19 -0.10 0.13 0.19 -0.12 -0.19 -0.46 0.06 0.05  -0.18※ -0.01 -0.27※ 0.05

亜硝酸性窒素 0.58☆  -0.70☆ 0.73☆ 0.76☆ 0.63☆ 0.87☆☆ 0.81☆ 0.16  -0.87☆☆ 0.15  -0.56※ 0.45※ 0.27※  0.50※ 0.62※

硝酸性窒素 -0.48 0.88☆☆  -0.86☆☆  -0.96☆☆  -0.75☆  -0.97☆☆  -0.97☆☆ -0.31 0.89☆☆ -0.03  -0.84☆☆  -0.79※  -0.62※  -0.73※  -0.21※

全りん 0.11  -0.79☆ 0.69☆ 0.84☆☆ 0.43 0.74☆ 0.89☆☆ 0.16  -0.66☆ -0.30 0.86☆☆  -0.82☆☆ 0.72※ 0.90※※ 0.20※

オルトりん酸性りん 0.08  -0.62☆ 0.30 0.64☆ 0.15 0.51☆ 0.73☆ -0.33  -0.62☆ -0.07 0.72☆  -0.62☆ 0.85☆☆ 0.44※ -0.02

クロロフィルa  0.44  -0.94☆☆ 0.86☆☆ 0.93☆☆ 0.76☆ 0.94☆☆ 0.99☆☆ 0.18  -0.86☆☆ -0.03 0.86☆☆  -0.98☆☆ 0.86☆☆ 0.69☆ 0.39※

塩素イオン 0.46 -0.49 0.38 0.46 0.34 0.56☆ 0.58☆ -0.27  -0.70☆ 0.21 0.88☆☆  -0.55☆ 0.74☆ 0.83☆☆ 0.63☆

（注） 右上：親沢（データ数348件） 左下：三点年平均（データ数３１件）
・ 親沢のデータ数348件 ・ 三点年平均はデータ数31件

※ ：0.13≦｜r｜＜0.8 ☆ ：0.51≦｜ｒ｜＜0.8
※※ ：0.8≦｜r｜ ☆☆ ：0.8≦｜ｒ｜

ｎ＝348の時危険率1％で有意な相関係数は0.13 ｎ＝31の時危険率1％で有意な相関係数は0.51
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は，全りんについても 1971 年の約 2 倍に増加し
ている傾向が認められた。窒素は生活排水や畜産
排水の増加，また全リンは市街地からの生活排水
等によるものと考えられる。
　湖沼の水質に影響を及ぼすのは流入負荷量であ
るため，水質濃度に流量をかけて負荷量を算出
し，それらの変化を比較検討した。ここには負荷
量変遷データを示していないが，負荷量は河川流
量が大きく関与するため，涸沼川の負荷が大き
く，BOD，COD，SS，全窒素，全りん等ほぼす
べての項目において涸沼に流入する全負荷量の約
55％以上を占めていた。また各河川の負荷量に
ついては，SS，COD，BOD など水質経年変化で
見られた様な減少傾向は認められなかった。

 

（2）全窒素

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

'71 '76 '81 '86 '91 '96 '01
年

）L/g
m（

素
窒

全

（１）ＣＯＤ

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

'71 '76 '81 '86 '91 '96 '01
年

）
L

/g
m

（
Ｄ

Ｏ
Ｃ

涸沼川　高橋

涸沼前川

寛政川

大谷川

石川川

（3）全りん

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

0.45

0.5

'71 '76 '81 '86 '91 '96 '01
年

）
L

/
g

m
（

ん
り

全

図 5　涸沼流入河川年平均水質の経年変化 

（１）流量

0

2

4

6

8

10

12

14

'95.4 '00.4年

）
S

/
3

M
（

量
流

涸沼川　高橋測定値

12ヶ月移動平均（涸沼川　高橋）

（３）全窒素

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

3.5

4

4.5

5

'95.4 '00.4
年

）
L

/g
m

（
素

窒
全

（４）全りん

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

0.45

0.5

'95.4 '00.4

年

）
L

/g
m

（
ん

り
全

（２）ＣＯＤ

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

'95.4 '00.4
年

）
L
/g

m
（

Ｄ
Ｏ

Ｃ

図 6　涸沼川（高橋）流量及び水質の変動
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（2）涸沼川の水質及び負荷量
　流入河川の負荷量算出結果から，すべての項目
において涸沼川の負荷量が最も大きいため，涸沼
川に焦点を絞って水質及び負荷量の変動傾向を調
べた。測定値は，ランダムな変動が激しいため，
時系列的な周期性や長期トレンドを判読するのが
難しい。そこで，それらを分かりやすくするため
に，12 ヶ月の移動平均値を求めて解析を行った。
図 6 に流量，水質の変動を，図 7 に負荷量の変
動を示した。
　水質の変動については，移動平均のグラフから，
全窒素は冬から春が高く，水温，COD は夏が高
い傾向が認められる。一方，全りんでは全窒素の

ような明確な季節変動は認められなかった。
　涸沼川の全窒素濃度の季節的な変動は，3-1 の

（2）で述べたように親沢での季節変動パターンと
良く一致していることから，涸沼における冬から
春における全窒素濃度の増加現象は流入河川の影
響であると考えられる。また，長期的トレンドと
して，全窒素濃度はわずかながら増加傾向，全り
ん濃度では逆に減少傾向が認められた。
　一方，負荷量については，個々のバラツキが卓
越しているため，一定の季節変動は認められな
かった。負荷量は，濃度よりも流量によって左右
されていることが考えられる。

（3）涸沼川の負荷量経年変化
　涸沼川（高橋）における流量及び水質濃度の年
度平均を用いて，年間負荷量を算出し，それらの
経年変化を調べた（図 8）。
　BOD，COD の傾きは負であり，やや減少傾向
である。全窒素，全りんの傾きは正であり，増加
傾向であるということが確認できる。
　ただし，データ数 31 で危険率 5％で有意な相
関 関 係 数（r） は 0.35 で あ り，BOD（r=0.65）
以外は統計的には有意ではなかった。

3-3　涸沼水質と流入河川との関連性
　涸沼と涸沼川の水質濃度を比較してみると，
COD，BOD はどちらも夏が高く，全窒素はどち
らも冬から春にピークが来るなど流入河川が涸沼
水質の季節変動に影響していることがわかる（図
3，図 6 参照）。
　そこで，涸沼の 3 地点年平均水質と涸沼川の
年平均水質，年平均負荷量との相関係数を算出し
た（表 4）。全窒素，全りんでは，涸沼水質と涸
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図 7　涸沼川（高橋）における負荷量の変動

　表 4　�涸沼水質と涸沼川の水質及び負荷量
との相関係数

涸沼 

水質 

涸沼川 

水質 

涸沼川 

負荷量 

ＣＯＤ 

ＳＳ 

全窒素 

全りん 

  0.20 

 -0.08  

  0.77 

  0.59 

  -0.40 

  -0.10 

   0.14 

   0.35 

                              n=31 
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沼川の水質との間にやや強い相関が見られたが，
涸沼水質と涸沼川の負荷量との間には相関がみら
れなかった。これは，負荷量は流量によりランダ
ムな変動が大きいためであると考える。
　すべてではないが，涸沼の水質と涸沼川の水質
及び負荷量との間に一定の相関関係が認められ
た。これは，涸沼の流域面積が大きいことと関連
しているものと思われる。ちなみに，流域面積
/ 湖面積の比は，霞ヶ浦は 9.8，手賀沼は 22 で
あるのに対し，涸沼では 47 であり，これら 2 湖
沼の 4 ～ 10 倍も大きい値となっている。その結
果として，涸沼では，湖沼の水質と流入河川の水
質・負荷量とは比較的対応した傾向となっている
ものと考えられる。

４　まとめ
1）�涸沼の水質汚濁原因は，窒素，りん濃度の増

加とそれに伴うプランクトン（クロロフィル
a）の増加による内部生産と考えられる。

2）�涸沼と主要流入河川である涸沼川は，水質変
動の傾向が類似していることがわかった。全
窒素は涸沼川の挙動と類似して冬から春に高
濃度になる傾向にあったが，本研究では原因
検証には至らなかった。

3）�涸沼は，湖面積に比べて流域面積が大きく，
しかも水深が浅いことから，湖水の入れ替わ
りが速く，流入河川の影響を受けやすい特性
を有していると考えられる。

4）�流入負荷の削減対策が涸沼の富栄養化問題の
改善に効果があるものと考えられる。

引用文献
1）関東農政局茨城統計情報事務所（2000）：茨

城農林水産統計年報
2）平柳典亮，稲田敏之，栗田初美（1995）：涸

沼水質の汚濁原因の検討，茨城県公害技術セ
ンター研究報告，7，19-26

3）松本俊一，平柳典亮，森田陽一，根岸正美
（2001）：汽水湖涸沼の水質変動要因の検
討，茨城県公害技術センター研究報告，11，
15-20

4）国立天文台（2004）：理科年表 . 丸善株式会
社

5）阿須間幸男，堀江美紀，石井亮，三浦啓吾，
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図 8　涸沼川における負荷量の経年変化
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茨城県霞ケ浦環境科学センター年報　第 2 号　2006

１　はじめに
　大気中の浮遊粒子状物質（SPM）は呼吸器
系に影響を及ぼすことから環境基準（日平均値
100µg/m3）が定められ，県内においては県南西
部を中心に基準を超過する傾向が見られる。SPM
の有効な低減対策を図るためには，組成把握を行
い発生源を推定することが必要である。そこで，
物質の組成や構造機能などの研究に優れる茨城大
学と H13 年度から H18 年度まで共同調査研究を
実施した。研究内容は，大気浮遊粒子の微量多元
素の定量に k0 法を用いた機器中性子放射化分析
法（k0-INAA）が適用可能であるか実証した上で，
本法を県内の大気試料に適用し，粒径別の微量元
素濃度を明らかにし，得られた値を CMB 法を用
いて発生源推定を行った。
　共同研究を実施するにあたり，k0-INAA の確立，
大気試料への適用，CMB 法解析を茨城大学で，
試料採取及び k0-INAA とのクロスチェックを霞
ケ浦環境科学センターで担当した。

２　機器中性子放射化分析
2-1　分析方法
　機器中性子放射化分析法（INAA）は透過力の
大きい中性子と高エネルギーのγ線を用いるの
で，マトリックスの影響を受けにくく，正確さに
優れた方法である。しかし，目的元素ごとに比較
標準を用意し同時に照射・測定を行うため，1 回
に分析できる元素の種類は限られ，さらに比較標
準に含まれない元素の定量は出来ないという制約
がある。そこで，比較標準を使用しない k0 法が
考案された。これは，ある標準となる元素（コン

パレータ）として Au を用い，各元素とコンパレー
タ元素の生成放射能比（k0 係数）を用いて定量
する方法である。k0 係数は原子炉に依存しない
一般化された定数として，すでに多くの核種に対
して求められている。
　分析は，試料をポリエチレンフィルムで二重
に溶封し，原子炉で短寿命核種用に 30 ～ 90 秒，
長寿命核種用に 20 ～ 40 分照射した。また，照
射実験ごとに中性子束密度の較正のため，Au 標
準と Zr 標準を一緒に照射した。γ線スペクトル
の測定には Ge 半導体検出器を用い，それぞれの
目的核種の半減期に応じて複数回測定した。本研
究では日本原子力研究開発機構の研究用原子炉
JRR-3 と JRR-4 を用いて実施した。

2-2　分析精度試験方法
　標準物質である NIST SRM 1633a（石炭飛灰）
を INAA で分析を行い，認証値あるいは参照値
と比較した。

３　SPM調査方法
3-1　 調査地点
　サンプリングを行っ
た水戸，常総，筑西，
高萩の一般環境測定局
及び土浦自排の自動車
排出ガス測定局の計 5
地点の位置を図 1 に示
す。サンプリング装置
は高さ 2 ～ 3m の局舎
屋上に設置した。

浮遊粒子状物質の組成把握及び発生源推定
－新しい元素分析手法を用いた解析－

　岡田和則，井村久則※，野口高明※※，長谷川　博※※，北　和之※※

The chemical composition and source apportionment of 
suspended particle matter in Ibaraki，Japan.

Kazunori OKADA，Hisanori IMURA ※，
Takaaki NOGUCHI ※※，Hiroshi HASEGAWA ※※ and Kazuyuki KITA ※※

キーワード：浮遊粒子状物質，3段分級，k0-INAA ，多元素定量，CMB

※金沢大学大学院　　※※茨城大学理学部
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図 1　調査地点
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3-2　サンプリング装置
　3 段（PM0.4（粒径 0.4µm 以下），PM0.4-2.1

（ 粒 径 0.4 ～ 2.1µm），PM2.1-11（ 粒 径 2.1 ～
11µm））に分級したアンダーセンローボリュー
ムエアーサンプラーを用い，流量 28.3L/min で
3 日間捕集した。各地点に 2 台のサンプラーを
設置し，1 台にはニュクリポアー ･ ポリカーボ
ネート ･ トラックエッチ ･ メンブレンフィルター

（Whatman 社製）を，もう 1 台には炭素分析用
として事前に 900℃で約 1 時間加熱処理した石
英ろ紙（東京ダイレック製 2500QAT-UP）をセッ
トした。ニュクリポアーフィルター用サンプラー
はマスフローコントローラーで採取流量を一定に
制御した。
　また，クロスチェック用に 2 段（PM2.1（粒径
2.1µm 以下），PM2.1-11（粒径 2.1 ～ 11µm））
分級サンプラーを併設した。サンプリングは，
H16 年 4 月から H19 年 1 月にかけて 3 から 28
回実施した。

3-3　分析法
（1）金属等元素分析
　秤量したニュクリポアーフィルターの一部を切
り取り，INAA により定量した。
　なお，クロスチェックとして 2 段分級石英ろ
紙を開放形で酸分解後，島津社製 ICP-MS8500

型により分析した。

（2）炭素分析
　石英ろ紙を，ジェイ・サイエンス・ラボ社製
有機微量元素分析装置 JM10 型により分析した。
試料をヘリウムと酸素の混合気流中 950℃で燃焼
させて全炭素量を求め，一方，ヘリウム中 600℃
で熱分離させて得られる炭素量を有機性炭素量と
し，両者の差を元素状炭素として算出した。

（3）イオン分析
　ニュクリポアーフィルターを純水で抽出後，ダ
イオネックス社製 DX-AQ 型により分析した。

４　結果と考察
4-1　機器中性子放射化分析法の分析精度
　標準物質の 25 元素についての分析値を認証値
や参照値と比較した結果を図 2 に示す。23 元素
において偏差 5％以下，18 元素において偏差 3％
以下で一致し，正確な定量値が得られることを確
認した。
　SPM を捕集したろ紙の INAA 定量値と，イオ
ンクロマトグラフ法との比較を図 3 に，ICP-MS
法との比較を図 4 に示す。イオンクロマトグラフ
法の Mg，Cl において，ICP-MS 法では，一部の
離れ値を除くと Fe，Zn において相関が見られた。
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図 5　粒径毎の SPM 濃度推移
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4-2　SPM成分
（1）SPM 濃度
　粒径毎 SPM 濃度の推移を図 5 に示す。地点別
では，常総と自動車排気ガスの影響を受ける土浦
自排で全粒子濃度が高く，特に冬期に高くなる傾
向が見られた。粒径別では，常総や土浦自排に見
られるように，冬期に PM0.4 濃度が増加してお
り，冬期の SPM 濃度が高くなる要因となってい
ることが分かる。

（2）炭素成分濃度
　粒径毎の有機炭素濃度の推移を図 6 に，元素状

炭素濃度の推移を図 7 に示す。有機炭素濃度に
ついては，夏期 PM0.4，PM0.4-2.1， PM2.1-11
の濃度は同程度であるが，冬期に微小粒子側
で増加する傾向が見られた。特に PM0.4 より
PM0.4-2.1 が増加しており，冬期の SPM 濃度が
高くなる要因となっている。
　ディーゼル排気ガスの指標である元素状炭素
濃度は，ほとんどが微小粒子側に含まれており，
夏 期 PM0.4，PM0.4-2.1，PM2.1-11 の 濃 度 変
動は少ないが，冬期に常総と土浦自排で PM0.4，
PM0.4-2.1 が増加しており，冬期の元素状炭素
濃度が高くなる要因となっている。

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

0

5

10

15

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

PM2.1-11 PM0.4-2.1 PM0.4

0

5

10

15

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

μ(
度

濃
m

/g
3
)

0

5

10

15

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

筑西         土浦自排                 高萩 

H17                                              H18                                             H19 

常総 

水戸 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

0

5

10

15

20

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

PM2.1-11 PM0.4-2.1 PM0.4

0

5

10

15

20

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

m/g
μ(

度
濃

3 )

0

5

10

15

20

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1

筑西         土浦自排                 高萩 

H17                                              H18                                             H19 

常総 

水戸 

図 7　元素状炭素濃度の推移

図 6　有機炭素濃度の推移



134

（3）金属等元素濃度
　図 8 に粒径毎の元素濃度の平均と最大値・最
小値間の濃度範囲を地域別に示した。粒径毎の
元素の分布を見ると，PM0.4 には I や石油燃焼
由来の V が，また，PM0.4-2.1 には Zn，As な
どの元素が，PM2.1-11 には自然起源由来の Na，
Al，Ca，Fe や希土類元素などが多く含まれてい
た。地域別に見ると，PM0.4 と PM0.4-2.1 では

常総，土浦自排の Cl が，筑西で Mg が，高萩で
Na，In が，PM2.1-11 では高萩で Na，Cl，Br，
In が多く含まれていた。

4-3　発生源寄与推定
（1）解析方法
　使用した多成分発生源データを表 1 に示す。海
塩粒子は海水中の元素濃度から，土壌粒子，鉄鋼
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業，石油燃焼，廃棄物焼却の発生源データについ
ては文献値等から引用した。自動車排出粒子につ
いては，NIES  CRM No.8（自動車排出粒子）の
認証値や参照値を元に作成した。認証値等のない
元素に関しては， INAA による定量値を用いた。
　発生源寄与の推定には，早狩ら 1）の CMB 計算
ソフトを用いた。CMB 法とは，SPM の発生源寄
与を求める統計的手法であるリセプターモデルの
一つで，化学成分の質量保存を基本とし，環境濃
度は与えられた発生源からの寄与の線形和で表さ
れる。

　 ∑
=

=
n

j
jiji SaC

1

　ここで Ci はある成分 i の環境中での濃度，n

は発生源の和，aij は j 番目の発生源の成分 i の濃
度，Sj は j 番目の発生源の環境濃度への寄与を表
している。なお，二次粒子は，発生源寄与解析後
に，OC，NH4

+，NO3
-，SO4

2- 成分の実測値から，

一次粒子成分の寄与による OC 分，SO4
2- 分を引

いた残りの値とした。また，発生源寄与率の合計
が 100％を超える場合は，二次粒子の量を減らし
て 100％になるように調整した。

（2）発生源寄与率による評価
　平成 17 年 3 月から平成 19 年 1 月までの地点
毎の発生源寄与率を図 9 に示す。全体的な傾向を
見ると，PM0.4，PM0.4-2.1 の微小粒子は冬期
に自動車排出粒子の寄与率が増加し，PM2.1-11
の粗大粒子は夏期に海塩粒子の寄与率が増加する
傾向が見られた。
　PM0.4，PM0.4-2.1 の 微 小 粒 子 を 見 る と 一
般環境局では 2 次粒子の占める割合が最も高
く，PM0.4 で 41 ％，PM0.4-2.1 で 53 ％ と
PM0.4-2.1 側で 10％多い傾向が見られた。次に
高いのが自動車排気ガスで，PM0.4，PM0.4-2.1
ともほぼ 20％前後であった。なお，高萩の自動
車排気ガスの寄与は 10％以下と低かった。一方，

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

元素 海塩粒子
a)

土壌粒子
b)

自動車
c)

鉄鋼業
d)

石油燃焼
d)

廃棄物焼却
d)

Na 3.08 x 105 5.00 x 103 1.92 x 103 1.36 x 104 1.00 x 104 1.20 x 105

Al 8.57 x 10-4 7.10 x 104 3.30 x 103 9.99 x 103 2.10 x 103 4.20 x 103

K 1.14 x 104 1.40 x 104 1.15 x 103 1.32 x 104 8.50 x 102 2.00 x 105

Ca 1.18 x 104 1.50 x 104 5.30 x 103 4.51 x 104 8.50 x 102 1.10 x 104

Sc 1.91 x 10-5 7.00 x 100 5.50 x 10-1 1.30 x 100 1.00 x 10-1 5.00 x 10-1

Ti 1.77 x 10-4 5.00 x 103 2.93 x 102 ｆ） 1.00 x 103 7.40 x 102 9.00 x 102

V 5.71 x 10-2 9.00 x 101 1.70 x 101 1.25 x 102 4.60 x 103 2.70 x 101

Cr 8.57 x 10-3 7.00 x 101 2.55 x 101 3.16 x 103 2.10 x 102 8.50 x 102

Mn 5.71 x 10-4 1.00 x 103 6.19 x 101f) 2.20 x 104 1.20 x 102 3.30 x 102

Fe 8.57 x 10-4 4.00 x 104 4.64 x 103f) 1.57 x 105 4.60 x 103 6.10 x 103

Co 2.86 x 10-5 8.00 x 100 3.30 x 100 4.40 x 101 3.10 x 101 2.10 x 101

Zn 1.14 x 10-2 9.00 x 101 1.04 x 103 5.15 x 104 4.00 x 102 2.60 x 104

Br 1.91 x 103 1.00 x 101 5.60 x 101 1.40 x 102e) 0.00e) x 100 8.30 x 102 e)

Sb 5.71 x 10-3 1.00 x 100 6.00 x 100 9.00 x 101 6.90 x 100 9.52 x 102

Ba 4.57 x 10-1 5.00 x 102 7.34 x 101 f) 5.00 x 102 1.00 x 103 3.90 x 102

La 1.71 x 10-4 4.00 x 101 1.20 x 100 1.00 x 101 4.00 x 101 7.70 x 100

Th 1.43 x 10-6 9.00 x 100 3.50 x 10-1 f) 4.00 x 10-1 4.00 x 10-1 5.00 x 10-1

EC 0.00 x 100 3.94 x 10 e) 6.33 x 105 g) 5.00 x 103 5.00 x 105 5.00 x 104

OC 0.00e) x 100 1.63 x 104 e) 1.29 x 105 g) 0.00 e) x 100 0.00 e) x 100 1.70 x 104 e)

SO4
2- 7.74 x 104 a) 0.00 x 100 0.00 x 100 0.00 x 100 0.00 x 100 0.00 x 100

a) 海水中の微量元素2)　　
b) 土壌中の微量元素

3)
　　c) NIES CRM No.8のデータ

d) 環境省のデータ4) e) 東京都のデータ5)
　　f) 0-INAAの分析データ　　g)環境省のデータ

6）

表 1　多成分を用いた発生源データ　　　　　　　単位 :µg/g
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土浦自排では自動車排気ガスの占める割合が最
も高く，PM0.4，PM0.4-2.1 ともほぼ 42％と同
程度であった。次が二次粒子で PM0.4 で 29％，
PM0.4-2.1 で 36％と一般局と同様，PM0.4-2.1
側で高い傾向が見られた。
　PM2.1-11 の粗大粒子においては，一般環境局
と土浦自排局とも土壌粒子の寄与率が約 50％と
最も高く，次が二次粒子 15％であった。なお，
高萩は海塩の寄与が 28％と大きい値となった。

５　まとめ
　機器中性子放射化分析法により浮遊粒子の微量
元素の定量を行い，CMB 法を用いて発生源推定
を行った結果，以下の知見が得られた。
・�k0 法を用いた INAA を用いることにより，23

の微量元素の正確な定量が可能であることが分
かった。

・�3 段分級の捕集を行い，冬期の粒子濃度が高く
なることの要因として PM0.4 濃度増加が寄与
すること，また冬期に PM0.4 と PM0.4-2.1 中
の元素状炭素濃度が増加することが分かった。

・�PM0.4 に V などの燃焼由来の元素が，PM0.4-2.1
に Zn，AS が，PM2.1-11 に Na や Al，Ca などの 
自然起源由来元素が多く含まれていた。

・�INAA の測定結果を基に多成分発生源データを
作成し，大気浮遊粒子濃度を CMB 法で解析し
た結果，微小粒子では，2 次粒子，自動車排ガ
スの寄与が，粗大粒子では土壌粒子の寄与が多
いことが分かった。
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１　はじめに
　高周波誘導結合プラズマ質量分析法（ICP-MS）
は多元素同時分析ができ，高感度でもあるため，
環境中の有害な金属の分析に広く使用 1, 2）されて
いる。しかし，プラズマ中でキャリアガスのアル
ゴンと酸素が反応した（40Ar16O）+ や塩素と反応
した（40Ar35Cl）+ 等の分子イオンが生成し 56Fe+，
75As+ の分析に正の干渉を与える。このため，高
周波（RF）出力を抑えた温度の低いプラズマに
よる測定手法がとられることがある。泥土や懸濁
物などの環境試料は前処理として硝酸や過塩素酸
などにより湿式分解されることが多いが，残留し
た酸は金属のイオン化を阻害し，低い測定値を与
える。
　そこで，RF 出力を抑えて環境基準等が設けら
れている金属類（Cd，Cr，Pb，As，Se）を一斉
分析した場合の測定値に与える硝酸濃度の影響を
検討したので報告する。

２　実験方法
2-1　装置
　 実 験 に 用 い た ICP-MS 分 析 装 置 は ELAN 
DRC-e にオートサンプラー AS93Plus（いずれも
PerkinElmer 製）を接続し，自動分析を可能と
した。プラズマガス及びネブライザーガスはアル
ゴンを用いた。

2-2　試薬
　混合金属標準液と内部標準液は SPEX 社製の
XSTC-760A と XSTC-538 を超純水で所定の濃
度に希釈し使用した。測定試料の調整に使用し
た硝酸は和光純薬工業製の有害金属測定用を使
用した。希釈用の超純水は Autopure WEX5 と
WR600G（いずれも Milipore 製）を組み合わせ

た超純水製造システムのものを用いた。

2-3　実験条件
　金属類の濃度を 10µg/L とした水溶液に 1％
又は 10％となるように硝酸を添加したものを
測定試料とした。プラズマの条件は RF 出力を
1200W と 1500W，ネブライザーガス流量を 0.7
～ 1.1L/min に変化させ測定を行った。装置の
主要部分の設定値と各元素のモニターイオンを
Table1 に示す。
　Se の主同位体質量は 80Se+ であるが，（40Ar40Ar）+

分子イオンとの干渉を避けるため 78Se+ をモニター
イオンとした。
 

3　結果及び考察
3-1　ネブライザーガス流量とイオン強度
　RF 出力 1500W，硝酸濃度 1％では測定対象と
した 5 元素全てにおいて，ネブライザーガス流
量とともにイオン強度が増加した。これはプラズ
マに導入される絶対量が増加したことに伴うも
のと解釈できる。また，硝酸濃度を 10％にした
ものでは，ネブライザーガス流量 1.0L/min まで
はイオン強度も増加したものの，1.1L/min では
As，Se 及び Cd のイオン強度の低下が見られた

（Fig.1）。

ICP-MSを用いた金属分析における硝酸の影響
菅谷　和寿，藤原　亮＊

The influence of nitric acid on ICP-MS in metal analysis
Kazuhisa SUGAYA and Ryo FUJIWARA＊

キーワード：As，Se，硝酸，ICP-MS，イオン化抑制

＊現茨城県県南地方総合事務所環境保全課

RF power 1200W，1500W

Nebulizer gas flow 0.7～1.1

Plasma gas flow 16

Assist gas flow 1.2

Lens Voltage 8.75V

Integration time 1sec

Obserb element
(m/z )

Cr(52)，As(75)，Se(78)，
Cd(114)，Pb(208)

L /min

L /min

L /min

Table 1　Condition of ICP-MS
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3-2　RF出力とイオン強度
　プラズマ温度の影響を検討するため RF 出力を
1200W に下げ，ネブライザーガス流量とイオン
強度の関係を調べた。Fig.2 に示すように Pb は
硝酸濃度に関係なくネブライザーガス流量の増
加とともにイオン強度が増加した。Cr は 1％と
10％の両方の硝酸濃度において同じ挙動を示し，
イオン強度はネブライザーガス流量の増加にと
もない強くなり，1.1L/min において低下が見ら
れた。また，As，Se 及び Cd はネブライザーガ
ス流量 0.9L/min までは硝酸濃度の影響は見られ
ず，1.0L/min 以上の流量においては，硝酸濃度
1％でもイオン強度の低下が見られ，10％の場合
は更に大きく低下した。As，Se 及び Cd は硝酸
によりイオン化が抑制 3,4）されると思われる。

3-3　硝酸濃度とイオン強度
　RF 出力 1200W において硝酸濃度の影響が見
られたため，硝酸濃度を数段階に調整した試料に
より，5 元素のイオン強度の挙動を調べた。ネブ
ライザーガス流量は RF 出力 1200W での最大の
イオン強度を示した 1.0L/min とした。
　硝酸濃度と 5 元素のイオン強度の関係を Fig.3
に示す。Cr と Pb は硝酸濃度の増加とともにイ
オン強度が増加し，Cd と As は反対に減少し，
Se は更に大きく減少した。
　硝酸濃度と 5 元素のイオン強度の回帰式を求
めると，Pb のみが一次回帰式の決定係数が指数
回帰式のものより良かった。以下に求めた回帰式
を示す。
Pb については，Y=98.9+0.88X	 （R2=0.99）
Cr については，Y=100+2.25Ln（X）	 （R2=0.99）
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Fig. 1　Effect on nebulizer gas flow
（RF Power：1500W）

●：1％ HNO3，■：10％ HNO3
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Fig. 2　Effect on nebulizer gas flow
（RF Power：1200W）

●：1％ HNO3，■：10％ HNO3
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Cd については，Y=100.5-7.82Ln（X）	（R2=0.98）
As については，Y=101.1-9.29Ln（X）	（R2=0.96）
Se については，Y=99.5-15.9Ln（X）	 （R2=0.99）

（ここで，X はパーセンテージで表した硝酸濃度
を，Y は 1％硝酸濃度でのイオン強度に対する
パーセンテージを表す。）
　Cr と Pb のイオン強度が増加した理由として
添加した酸中の不純物の影響が考えられたので，
純水に硝酸のみを添加した試料の定性分析（ス
キャン測定）を行ったところ，Pb の同位体比と
一致するイオンと強度が観測され，硝酸に由来す
るものであることが判明した。
　なお，Cr についての原因は不明である。
　イオン強度が著しく減少した Se についてス
キ ャ ン 測 定 を 行 っ た が（78Se（NO3））+，（80Se

（NO3））+ などに由来する分子イオンは検出され
なかったことから，Se が他のイオンに変化した
ためにイオン強度が低下したのではないことが
判った。このことから Se，As 及び Cd のイオン
強度の低下については，原子及びイオンの電子構
造によるものと推察された。
　原子構造に由来するイオン化エネルギーと電
子親和力をみると，第一イオン化エネルギーは
Cd：8.99V，As：9.81V，Se：9.75V， と イ オ
ン化するには高エネルギーを要し，電子親和力は
Cd：0eV 未 満，As：0.8eV，Se：2.0eV と Se
の電子親和力が強くなっている 5）。
　これらのことから Cd，As 及び Se はプラズマ
中で，一旦は正にイオン化するが，Se は速やか
に電子付加が起こり電気的に中性化するために質
量分析計で検出されないものと考えられる。

４　まとめ
　RF 出力を抑えたプラズマ条件下での ICP-MS
による Cd，As 及び Se の分析においては，硝酸
がイオン化を抑制し，数％オーダーの硝酸濃度の
違いがイオン強度に影響する。
　実試料の分析においては，硝酸を用いた酸分解
等の前処理を行うため，残存する硝酸に注意を払
う必要がある。
　また，硝酸が Cd，As 及び Se のイオン強度に
与える影響を数式化したところ，実測と良い一致
をみた。
　硝酸の影響はプラズマの RF 出力を高くし，ネ
ブライザーガス流量を低くすることで抑制するこ
とができた。

引用文献
  1）	日本工業標準会（1998）：工場排水試験方法

JIS K 0102，日本規格協会
  2）	㈳日本水道協会（2001）：「上水試験方法，

2001 年版」
  3）	I. I. Stewart and J. W. Olesik.（1998）：

Steady state acid effect in ICP-MS. J. Anal. 

At. Spectrom, 13, 1313-1320.
  4）	M. J. Cambell and A. TÖrvényi.  （1999）：

Non-spectroscopic suppression of zinc 
in ICP-MS in a candidate biological 
reference material. J. Anal. At. Spectrom, 
14, 1313-1316

  5）	国立天文台編（2004）：理科年表　第 77 冊，
丸善

	 （2006 年 11 月，第 33 回環境保全・公害防
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１　はじめに
　硝酸性窒素による地下水汚染の事例は全国的に
あるが，硝酸性窒素を高濃度に含む地下水を摂取
した場合，健康被害のおそれがあることから，地
下水を飲用に用いている地域については，特に重
点的に対策を講じる必要がある。茨城県が実施し
ている地下水概況調査では，毎年硝酸性窒素の環
境基準超過率が 10％を超え，全国平均を上回る
状況にある。しかし硝酸性窒素による汚染の原因
については不明な状態にあり，今回汚染原因究明
の手段について実測値を用いて検討した。

２　方法
　調査地点は土浦市田宮地区 6 地点，小高地区 8
地点，永井地区 11 地点及び対照地区 2 地点の計

27 地点とした。対照地区は，それより山側に人
家等が少なく人為的な影響が少ないと思われた地
点として東城寺及び小野地区を選定した。
　採水は既存の井戸から平成 18 年 12 月 5 日（火）
から 7 日（木）まで 3 日間かけて行なった。
　硝酸性窒素の分析にはイオンクロマトグラフを
用いた。金属類についてはICP質量分析計を用い，
その他の項目についてはイオンクロマトグラフを
用いて分析を行なった。

３　結果
3-1　地下水水質分析結果
　地下水水質分析結果は表 1 のとおりである。硝
酸性窒素について，検出範囲は不検出（< 0.02mg/
L）～ 51.0mg/L であった。

硝酸性窒素による地下水汚染源調査
藤原　亮※１，望月　孝史※２，菅谷　和寿，山田　功
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表 1　土浦市新治地域における地下水水質分析結果（単位は pH と EC を除いて mg/L）

※１　県南地方総合事務所環境保全課　　※２　廃棄物対策課
※１県南地方総合事務所環境保全課   ※２ 廃棄物対策課

検体名

項目
田宮地区 小高地区 永井地区 東城寺 小野

ｎ 6 8 11 1 1 

pH 6.6～7.4 6.1～6.7 5.7～6.6 5.9 6.1 

EC 14.9～59.0 16.4～53.0 12.2～54.0 14.7 6.7 

硝酸性窒素 5.2～51.0 < 0.02～43.5 1.4～36.7 4.7 0.2 

亜硝酸性窒素 < 0.02 < 0.02 < 0.02 < 0.02 < 0.02 

アンモニア性窒素 < 0.08 < 0.08 < 0.08 < 0.08 < 0.08 

ナトリウム 9.5～20.7 10.6～60.8 9.2～29.9 11.8 9.6 

カリウム 1.6～19.6 2.0～20.9 0.1～44.2 5.1 0.5 

カルシウム 7.8～67.4 7.1～39.1 6.7～44.7 12.0 4.2 

マグネシウム 3.3～37.4 4.5～16.9 4.2～20.0 4.3 1.4 

フッ化物イオン < 0.05 < 0.05 < 0.05 < 0.05 < 0.05 

塩化物イオン 12.3～42.7 7.5～72.3 6.7～32.8 16.1 6.5 

臭化物イオン 0.09～0.21 < 0.05～0.14 <0.05～0.11 < 0.05 < 0.05 

硫酸イオン 11.6～79.1 18.2～60.6 0.1～73.3 18.9 14.2 

重炭酸イオン 20.9～143 22.3～155 4.2～91.8 18.5 16.2 

亜鉛 0.0023～0.020 0.0062～0.041 0.0042～0.060 0.033 0.0088 

銅 0.0008～0.020 0.0008～0.018 0.0040～0.13 0.0094 0.018 
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　全調査地点一覧及び調査地下水における硝酸性
窒素濃度分布を図 1 に示す。
　地区別に見ると，田宮地区では 6 検体中 5 検
体（83％），小高地区では 8 検体中 4 検体（50％），
永井地区では 11 検体中 4 検体（36％）で環境基
準（10mg/L）を超過した。
　特に田宮地区は超過率が高く，1 検体を除いて
28.5 ～ 51.0mg/L の濃度範囲であった。
　なお，亜硝酸性窒素，アンモニア性窒素及びフッ
化物イオンについては，全調査地点で不検出（< 
0.02mg/L 又は < 0.05mg/L）であった。

3-2　井戸，排水等状況聞き取り調査結果
　井戸形状について，調査井戸は旧来の井戸に多
く見られる堀井戸が多く，浅井戸が多かった。
　井戸用途について，土浦市新治地域は水道普及
率が 89.9％（平成 17 年 3 月 31 日現在）である
ものの，地下水を生活用としてだけでなく，飲用
としても利用している世帯が多いことが分かっ
た。
　排水処理については，下水道普及率が 78.7％

（平成 17 年 3 月 31 日現在）であり，多くが下水
処理による方法であったが，一部は浄化槽を利用
しているほか，生活排水を水路等へ自然放流して
いる世帯も見られた。
　また，調査地点の周囲の土地利用は，主に農用
地であり，家畜を飼育している農家もみられた。

４　考察
4-1　ヘキサダイヤグラムによる検討
　ヘキサダイヤグラムの凡例を図 2 に示し，田
宮地区，小高地区，永井地区及び対照地区それぞ
れにおける調査地下水のヘキサダイヤグラムを図
3 ～図 6 に示す。

（1）田宮地区
　この地区は硝酸性窒素汚染が最も顕著であった
地区である。T1，T5-1 及び T5-2 は Ca2+-（SO4

2-

+NO3
-）型，T3 及び T4-2 は Mg2+-（SO4

2-+NO3
-）型，

T4-1 は（Na++K+）-（SO4
2-+NO3

-）型のヘキサ
ダイヤグラムを示している。
　これらのうち，形状が類似した T1，T4-2 及び
T5-2 はほぼ同一の帯水層であると考えられる。
この帯水層ではカルシウムイオン，マグネシウム
イオン及び硝酸イオン当量濃度が高いことから，
施肥の後に土壌の酸性化を中和する目的で用いら
れた，カルシウムとマグネシウムを主成分とする
苦土石灰の影響を受けていると推測される 1）。
　T3 はこれらと比較すると若干形状が異なるが，
マグネシウムイオン及び硝酸イオン当量濃度が高
いことから，同様に苦土石灰の影響を受けている
と考えられる。また，硫酸イオン当量濃度も無視
できず，苦土石灰のほかに主要な窒素肥料である
硫安による施肥の影響も推測される 1）。
　T5-1 は更に硫酸イオン当量濃度が高く，硫安
による施肥の影響が考えられる。
　一方，T4-1 は各イオン当量濃度が低く，井戸
の所有者に対する聞き取り調査で「雨水が地下水
にたまる」との話を聞けたことなどから降水が浸
透してから比較的短時間で湧出した雨水に近い地
下水であると思われる。

（2）小高地区
　O2，O5，O7，O8 及 び O10 は（Na++K+）-

（SO4
2-+NO3

-）型，O1 は Ca2+-（SO4
2-+NO3

-）型，
O6 は（Na++K+）-HCO3

- 型，O9 は Mg2+-（SO4
2-

+NO3
-）型のヘキサダイヤグラムを示している。

　これらのうち，O2，O5，O7，O8 及び O10 の
5 井戸の地下水のヘキサダイヤグラムは似た形状
をしている。これらはナトリウムイオン，カリウ
ムイオン及び硝酸イオン当量濃度が高い傾向を示
しており，施肥の影響を受けている帯水層である
と考えられる。O9 はこれらと比較すると，ナト
リウムイオン及びカリウムイオン当量濃度に比べ
カルシウムイオン及びマグネシウムイオン当量濃
度が高いことから，硫安による施肥及び苦土石灰
による影響の可能性が考えられる。しかし，硝酸
性窒素による汚染は比較的少ない帯水層である。図 2　ヘキサダイヤグラムの凡例
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　O1 は先述の T1，T4-2 及び T5-2 とほぼ同じ
形状をしており，硫安による施肥及び苦土石灰の
影響が考えられる。
　O6 は各イオンが高濃度で検出されたものの硝
酸イオンは全く検出されず，他とは全く異なるヘ
キサダイヤグラムを示した。硝酸イオンの消失の
原因として，帯水層において自然浄化（脱窒）作
用を受ける例が報告されている 2）。この調査地下
水では，他では確認されなかった色度及び臭気が
確認され，またナトリウムイオン及び塩化物イオ

ン当量濃度が高いことから，生活排水が混入した
可能性がある。

（3）永井地区
　この地区は田宮・小高地区ほど硝酸性窒素に
よる汚染が確認されなかった地区である。N1，
N4，N9，N10及びN13は（Na++K+）-（SO4

2-+NO3
-）

型，N3，N6 及び N11 は Mg2+-（SO4
2-+NO3

-）型，
N7 及び N8 は Mg2+-HCO3

- 型，N2 は（Na++K+）
-HCO3

- 型のヘキサダイヤグラムを示した。
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図 3　田宮地区における調査地下水のヘキサダイヤグラム

図 4　小高地区における調査地下水のヘキサダイヤグラム
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　N3 は硝酸イオン当量濃度が高いが，他の各イ
オン当量濃度は低く特殊な帯水層である。N4 及
び N9 はナトリウムイオン，カリウムイオン及び
硝酸イオン当量濃度が高い傾向を示しており，施
肥の影響が考えられる。
　N10 はこれら各イオンのほか，更にカルシウ
ムイオン，マグネシウムイオン及び硫酸イオン当
量濃度も高いことから，硫安による施肥及び苦土
石灰の影響も受けていると推測される。
　その他の調査地下水は，いずれも硝酸イオン当

量濃度は低く，汚染の程度は低い。
　この地区は，田宮・小高地区に比べ大きな地積
を有することから，各調査地下水のヘキサダイヤ
グラムの形状がそれぞれ異なっており，複数の帯
水層や汚染源が存在していると考えられる。

（4）対照地区
　対照地区（東城寺及び小野）における調査地下
水のヘキサダイヤグラムを図 6 に示す。図 1 の
とおり，東城寺は田宮・小高地区から北，また
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図 5　永井地区における調査地下水のヘキサダイヤグラム

図 6　対照地区における調査地下水のヘキサダイヤグラム
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小野は永井地区から北西の山地斜面に位置して
いる。図 6 より東城寺，小野ともに（Na++K+）-

（SO4
2-+NO3

-）型のヘキサダイヤグラムを示して
いる。小野は各イオン当量濃度が低く，形状が扁
平である一方，東城寺は若干施肥等による影響を
受けていると思われるが，いずれも比較的汚染を
受けていない帯水層であることが分かる。

4-2　キーダイヤグラムによる検討
　全調査地下水のキーダイヤグラムを図 7 に示
す。一般的に地下水は，人為的影響を受けていな
い場合は図中の II 側の炭酸塩アルカリ型に，ま
た人為的影響を受けた場合は III 側の非炭酸塩硬
度型に移ることが多いと言われている 1）。本調査
では，一部の検体を除いて III の非炭酸塩硬度型
に分類された。それ以外の検体でも III の非炭酸
硬度型に近いところに位置している。これはヘキ
サダイヤグラムでも示されるように，多くが高い
硝酸イオン及び硫酸イオン当量濃度によるものと
思われ，人為的影響を受けていると推定すること
ができる。

4-3　濃度相関マトリックスによる検討
　全調査地下水（O6 は除く）における濃度相関
マトリックスを表 2，田宮地区及び小高地区にお
ける濃度相関マトリックスを表 3，また永井地
区における濃度相関マトリックスを表 4 に示す。
田宮地区及び小高地区は，近接している地区のた
め一つの表にまとめた。なお，表 2 及び表 3 で
O6 を除外したのは，この地下水では全く硝酸イ
オンが検出されなかったのに対し，他の各イオン
は高濃度で検出されるなど，他の調査地下水とは
全く異なる傾向を示していたためである。
　表 2 より，硝酸性窒素と 0.8 以上の高い相関
を示している成分は，カルシウムイオン，マグネ
シウムイオン，臭化物イオン及び電気伝導率（EC）
である。カルシウムイオン及びマグネシウムイオ
ンは，先述のとおり硫安等による施肥の後に土壌
の酸性化を防ぐ目的で散布された苦土石灰による
ものと考えられる。臭化物イオンは，含臭素系農
薬，又は塩化カリウム，硫酸カリウム，消石灰等
の肥料に含まれる不純物によるものと考えられ
る 3）。亜鉛及び銅は，成長促進・飼料効率改善及
び下痢防止のために豚用配合飼料中に添加される
金属であるが，本調査では硝酸性窒素等の項目に
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図 7　全調査地下水のキーダイヤグラム
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ついて，いずれとも相関は見られなかった。
　表 3 及び表 4 より地区別に相関を見ると，田宮・
小高地区では硝酸性窒素とカルシウムイオン，マ
グネシウムイオン，臭化物イオンとの相関が表 2
よりも更に高く，汚染には苦土石灰，肥料等が深
く関連していることを裏付けている。

５　まとめ
　ヘキサダイヤグラム，キーダイヤグラムにより
今回の調査データを検討した結果，人為的汚染と
考えられる。
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表 2　全調査地下水の濃度相関マトリックス（O6 を除く）

n=27  r=0.381 (5%) 

 Na+ K+ Ca2+ Mg2+ Cl- Br- SO42- HCO3- Zn Cu EC 
NO3-N 0.20  0.22 0.90  0.86 0.70 0.84 0.21 0.32 -0.39  -0.36  0.83 

Na+   0.40 0.20  0.28 0.61 0.48 0.27 0.47 -0.09  -0.02  0.41 
K+    0.15  0.01 0.28 0.14 0.37 0.08 0.12  -0.14  0.38 

Ca2+     0.93 0.74 0.86 0.38 0.58 -0.28  -0.21  0.93 
Mg2+      0.77 0.85 0.36 0.60 -0.26  -0.19  0.84 
Cl-       0.85 0.21 0.62 -0.20  -0.20  0.81 
Br-       0.17 0.64 -0.27  -0.13  0.87 

SO42-         0.11 0.07  0.09  0.43 
HCO3-          0.06  0.15  0.62 

Zn           0.50  -0.22 
Cu            -0.19 

表 3　田宮・小高地区における調査地下水の濃度相関マトリックス（O6 を除く）

n=14  r=0.532 (5%) 

 Na+ K+ Ca2+ Mg2+ Cl- Br- SO42- HCO3- Zn Cu EC 

NO3-N 0.22  -0.32 0.92  0.92 0.80 0.90 0.19 0.50 -0.27  -0.72  0.84 
Na+   0.05 0.02  0.13 0.42 0.36 -0.55 0.33 -0.22  -0.10  0.12 
K+    -0.45  -0.63 -0.35 -0.30 -0.34 -0.29 0.56  0.63  -0.26 

Ca2+     0.95 0.82 0.87 0.25 0.66 -0.33  -0.68  0.94 
Mg2+      0.84 0.86 0.24 0.61 -0.40  -0.75  0.82 
Cl-      0.94 -0.21 0.82 -0.19  -0.41  0.81 
Br-        -0.13 0.73 -0.25  -0.54  0.88 

SO42-         -0.42 -0.19  -0.28  0.11 
HCO3-          -0.28  -0.27  0.68 

Zn           0.50  -0.26 
Cu            -0.55 

表 4　永井地区における調査地下水の濃度相関マトリックス

n=11  r=0.602 (5%) 

 Na+ K+ Ca2+ Mg2+ Cl- Br- SO42- HCO3- Zn Cu EC 
NO3-N 0.39  0.77 0.80  0.49 0.68 0.51 0.40 -0.08 -0.38  -0.30  0.77 

Na+   0.51 0.56  0.66 0.79 0.90 0.64 0.56 -0.13  -0.16  0.73 
K+    0.79  0.66 0.65 0.50 0.74 0.30 -0.01  -0.22  0.87 

Ca2+     0.81 0.70 0.70 0.78 0.47 -0.07  -0.03  0.94 
Mg2+      0.80 0.71 0.81 0.69 0.15  0.04  0.88 
Cl-       0.80 0.58 0.29 -0.27  -0.25  0.83 
Br-        0.66 0.53 -0.13  0.12  0.80 

SO42-         0.65 0.21  0.09  0.85 
HCO3-          0.44  0.29  0.51 

Zn           0.52  -0.06 
Cu            -0.08 




