
1．はじめに
銚子半島がある千葉県銚子市は関東平野の最東端に位
置し、銚子沖に暖流と寒流の潮境があることから豊かな
漁場に恵まれ漁業が盛んな地域である。また、温暖な気
候から漁業のみならず農業も盛んな地域である。近年、
世界中で農業や畜産が盛んな地域における硝酸態窒素に
よる水質汚染が深刻となっている。特に、畑作物を中心
とした農業地帯における地下水の汚染は施肥や畜産動物
から排出される糞尿等により発生源が広範囲にわたるた
め、対策が困難を極めている。一般に、硝酸態窒素によ
る地下水汚染の要因は、農地への硝酸態窒素の施肥，家
畜由来のアンモニア態窒素の微生物分解による硝酸態窒
素の生成であると考えられている 1, 2）。アンモニア態窒

素は酸素があるところでは好気性微生物による硝化反応
が進み、分解され硝酸態窒素となる。さらに、還元環境
において硝酸態窒素は嫌気性微生物により脱窒反応が進
み、還元され無害な窒素となり大気中に放出される。
硝化反応　 NH4

++2O2+3H2O→NO3
-+2H2O+2H+

脱窒反応　 4NO3
-+5CH2O+4H+→2N2↑+5CO2+7H2O

通常、土壌表面は酸素が多い環境であるため、硝酸態
窒素が蓄積する傾向にある。しかし、土壌表面の硝酸態
窒素は降雨により土壌中を浸透し、地下水汚染を引き起
こす要因となる 3）。
硝酸態窒素が問題となる理由の一つとして、人の経口
摂取によるメトヘモグロビン血症が挙げられる。メトヘ
モグロビン血症は、酸素を運ぶために血液中に存在して
いるヘモグロビンが体内で還元された亜硝酸態窒素に結
合し、酸素運搬能力のないメトヘモグロビンとなるため、
酸素が体内に循環し難くなる症状である。特に乳幼児が
引き起こしやすい病気であるため、飲料水中の硝酸態窒
素の存在が問題となっている 1, 2）。さらに、硝酸性窒素
は栄養塩類の一つであるため、閉鎖性流域へ流入するこ
とにより水域の富栄養化を招く原因となっている。富栄
養化が進むと、アオコによって水面全体が覆われ、太陽
光を遮り酸素の溶存率を低下させるため、その水域に住
む魚は酸素を取り込むことができなくなり斃死する。ま
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た、大量の植物プランクトンや藻類が発生後に死滅する
ことにより、汚泥化し、悪臭を発する原因ともなる。
銚子市の本城上水場給水区域の上水道は、硝酸態窒素
による汚染問題が懸念される地下水を水源とせず、利根
川水系の高田川（JR銚子駅から約13 km上流の白石取水
場；銚子市白石町15012番地）と黒部川（JR銚子駅から
約20 km上流の新宿取水場；香取郡東庄町新宿1465番
地）の水を80 %と20 %の割合で引き入れて原水として
いる。平成27年度の銚子市上水道の水源の硝酸態窒素
及び亜硝酸態窒素（硝酸イオン及び亜硝酸イオンの量を
これらイオンに含まれる窒素の量で表したもの）の平均
濃度は、黒部川では水質基準である10 mg/Lを下回る
1.72 mg/L、高田川では水質基準を僅かに超える12.9 
mg/Lの値であった。原水は、高度浄水処理，沈殿処理，
ろ過処理を経て、硝酸態窒素及び亜硝酸態窒素の平均濃
度が2.09 mg/Lの水道水として供給されている 4）。
その一方で、水道水以外の家庭の井戸水や憩いの場と
なっている地域の湧水を飲料水や生活水として利用する
市民もいる。これらの水の一部は水質検査を行っていな
いため、硝酸態窒素の汚染状況が分からないのが現状で
ある。作物の施肥窒素利用率は作物の種類，土壌の種類，
施肥量などに依存するが、概して過剰に施肥されいるた
め，作物に吸収されなかった余剰窒素が地下水などの水
環境へ移行する可能性は高い 5）。そのため、農業が盛ん
な台地下の湧水や低地の市街地に位置する井戸水や湧水
の硝酸態窒素濃度の実態を知ることは重要である。そこ
で本研究では、農業が盛んな銚子市の地下水および湧水
における硝酸態窒素汚染の状況を把握することを目的に、
銚子半島の湧水や井戸において水質調査を行った。また、
地下水汚染の要因の一つとして考えられる農地からの窒
素源の流入および分解挙動についての基礎的知見を得る
ことを目的に、畑土壌からのアンモニア態窒素，亜硝酸
態窒素，硝酸態窒素の溶出試験を行った。

2．調査方法
2．1　井戸水および湧水の採水地点
銚子半島において採水調査を行った地点を図1に示す。
採水は銚子半島に位置する湧水（地点①，地点②，地点
⑤，地点⑥）において2014 年12 月から2016年7月の期
間行った。さらに、銚子市街に位置する井戸（地点③，
地点④）において2015 年4 月から2016年7月の期間行
った。湧水は降雨の影響により水量が変化する可能性が
あるため、降雨後は3日程度の期間を空けて採水を行っ
た。採水した地点①，②，⑤，⑥の湧水の写真を図2に
示す。各地点の詳細については以下に記す。
地点① （北緯35度42分19.5秒，東経140度51分49.6

秒）：犬
いぬ

吠
ぼう

埼
さき

の台地斜面から湧き出る湧水。
地点② （北緯35度42分30.4秒，東経140度51分27.8

秒）：愛
あたごやま

宕山の山麓にある石尊社から湧き出る
湧水。

地点③ （北緯35度44分13.7秒，東経140度51分08.6
秒）：利根川沿いの低地にあり、農地とは比較
的離れた場所に位置している井戸水（ボーリン
グの深度約10 m）。

地点④ （北緯35度43分37.9秒，東経140度49分36.3
秒）：銚子駅南側の住宅街の井戸水（ボーリン
グの深度約10 m）。

地点⑤ （北緯35度43分40.1秒，東経140度48分34.6
秒）：農地と住宅街が広がる台地の北斜面から
湧き出る湧水。

地点⑥ （北緯35度43分59.2秒，東経140度47分47.9
秒）：七つ池の南に位置する円勝寺大師堂の斜
面から湧き出る湧水。

2．2　井戸水および湧水の水質調査
井戸水および湧水の採水は現地でpH、電気伝導度を測
定したのち、ポリエチレン瓶に採水して持ち帰り、固体
成分を除去するために0.45 μmのメンブランフィルター
でろ過を行った後に各種溶存化学成分を分析した。水質
の分析項目と測定方法は次のとおりである。pHはpHメ
ータ（HORIBA製D-52）を用いた。電気伝導度は電気伝
導度計（TOADKK製CM31P）を用いた。さらに、水を
0.45 μm メンブランフィルターで濾過後、陰イオン（塩
化物イオン，亜硝酸イオン，硝酸イオン，燐酸水素イオン，
硫酸イオン）および陽イオン（ナトリウムイオン，アンモ
ニウムイオン，カリウムイオン，マグネシウムイオン，カ
ルシウムイオン）を、イオンクロマトグラフ（メトローム
ジャパン（株）メトローム コンパクトIC761，昭和電工（株）
製カラムShodex IC YK-421）を用いて分析した。

2．3　畑地の土壌分析
土壌を採取した地点⑦（北緯35度42分27.4秒，東経

140度50分45.1秒，図1（b））は水田であったところを
畑に改良し、一年を通してキャベツやトウモロコシを栽
培している。土壌採取地点の土壌断面の写真および地質
柱状図をそれぞれ図3の（a）および（b）に示す。深度
0-30 cmは茶色で砂状の微粒子を含む畑の土である。深
度30-70 cmは暗褐色で草木混じりの水田土である。深
度70-120 cmは黒褐色で腐植物起源の有機物を含む泥炭
土である。110 cm付近の土壌の一部は灰色であった。
土壌の採取は、同じ地点において深度が30-40 cm, 70-
80 cm, 110-120 cmの3ヶ所で行なった。
土壌中の粘土成分を調べた（図4）。土壌を湿潤状態で

10 g量り取り、メスシリンダーにいれ、蒸留水で総体積
を1 Lにした。室温で8時間静置後、水面から10 cmの
上澄みを分取した。遠心分離機（4000 rpm, 30 min.）に
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図1.関東全域地図（a）および銚子半島における調査地点図（b）
水質調査：地点①～⑥、土壌調査：地点⑦
参照地図：国土地理院地図（地理院地図3D）; http://maps.gsi.go.jp/#13/35.722824/140.809536/&base=ort&ls=ort&disp=1&lcd=ort
&vs=c0j0l0u0f0&d=vl (2016/12/2 アクセス )

図2. 採水地点の様子
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より固液分離後、固体を40 ℃で乾燥した。乾燥試料を
用いて不定方位試料を作成した。粘土成分の同定はX線
回折装置（（株）リガク製RINT2500）を使用し、モノク
ロメーターにより淡色化したCuKα線を用いて同定し
た。電圧は40 kV、電流は120 Aとした。
土壌のイオン溶出実験を行った（図5）。土壌20 gに

純水50 mLを加え、室温で24時間攪拌した。ろ過によ
り固液分離後、さらにろ液を0.45μmのメンブランフ
ィルターでろ過した。ろ液中の亜硝酸イオン，硝酸イオ
ン，アンモニウムイオンを陰イオンおよび陽イオンクロ
マトグラフィー（IC）を用いて分析し、土壌から溶出し
た各イオンの濃度を算出した。

3．結果と考察
3．1　各採水地点における硝酸性窒素濃度の推移
硝酸性窒素濃度の月変動データを図6に示す。地点②，
⑤ の硝酸態窒素濃度は季節に関係なく高い値を示した。
これらの値は、過剰の施肥が問題となっている茶畑近くの
湧水の16.4 mg/L（埼玉県金子台地）と同程度であり、銚
子と同じキャベツ産地である群馬県嬬恋村のキャベツ畑近
くの湧水の1.4 mg/Lより高い値を示していた2）。一方、地
点①，③，④，⑥は低い硝酸態窒素濃度を示した。地点①，
⑥は地点②，⑤と同様に台地の下側にあるにもかかわらず
硝酸態窒素濃度が低かった。この結果から、地下水の硝
酸態窒素汚染の状況は各地点によって異なることが分かる。
梅雨時期（2016年6月）の地点②，⑤の濃度が低いことから、
台地から浸透した降水が湧水口まで移動する期間が短いこ
とが伺える。従って、地点②，⑤の湧水は畑土壌からの浸
透水が直接湧水となり、施肥された窒素化合物が分解され
ることなく高濃度で残存していると考えられる。一方で、
地点①，⑥の湧水は農地からの影響をあまり受けていない
可能性を示唆している。地点①の湧水は湧水口付近に住宅
や農地が少ないため硝酸態窒素濃度が低いと推察する。ま
た、地点⑥は池を経由し地下へ浸透しているため、水生植
物への吸収や水中の還元環境における微生物による脱窒反
応などの自然の浄化作用により硝酸態窒素濃度が低下して
いると推察する。農業地帯から離れている銚子市街の地点
③，④は低い硝酸態窒素濃度を示した。

3．2　地下水および湧水の陰イオンおよび陽イオン組成
各採水地点の電気伝導度，pH値，各イオン濃度を測定

した結果について表1に示す。地点②は電気伝道度が最も
高い値を示した。各地点のpHは6.7-7.7の中性付近であっ
た。概して、肥料に起因する無機イオンの水質変化は硝酸
イオンや硫酸イオン、肥料の種類によってはカルシウムや
マグネシウムイオンが増加する傾向にある6） 。このことか
ら、地点②，⑤は湧水口より高い台地における農作物への
施肥が影響していると推察する。地点③は塩化物イオンと

硫酸イオンの濃度が高いことから、人為的な影響 7）を受け
ていると考えられる。地点①，③は塩化物イオンおよびナ
トリウムイオンの濃度が高く、海近くに位置していること
から海水の影響を受けている可能性が示唆される。全ての
地点において亜硝酸態窒素，リン酸，アンモニア態窒素は
検出限界以下であった。アンモニア態窒素は硝化細菌によ
る硝化反応が水中で起こりアンモニア態窒素が硝酸態窒素
に酸化されたたため検出されなかったと推察する。また、
リン酸は土壌中の金属と結合し易いため、一部は地下水中
に溶出せずに土壌中に留まり、一部は作物の成長に利用さ
れ、地下水への流入量を低減していると推察する。

3．3　土壌中の粘土成分および窒素化合物の溶出量
各深度の土壌から分離した粘土のXRDパターンを図

7に示す。すべての土壌において14 Å付近と7 Å付近に
回折ピークが確認できる。14 Å付近のピークはスメクタ
イト、7 Å付近はメタハロイサイトの可能性が高いが、
今後より詳細な同定を行なう必要があると思われる。深
度110 cmの土壌では、還元性条件下に産出する黄鉄鉱
（FeS2）の回折ピークが確認できる 8）。このことは、深度
110 cmの土壌環境が還元状態であることを示している。
土壌からの窒素化合物溶出実験の結果を図8に示す。

土壌からの硝酸態窒素の溶出量は深度30 cmおよび深度
70 cmで高く、深度110 cmで低くなる傾向を示している。
一方、アンモニア態窒素の溶出量は硝酸態窒素の溶出量
と反対の傾向を示し、深度110 cmが最も高い値を示した。
表層付近（深度30 cm, 70 cm）の土壌は、茶色や暗褐

色であることから酸化環境であるといえる。従って、こ
れらの表層土壌では好気性微生物による硝化反応が進み
アンモニア態窒素が硝酸態窒素となりやすいため 9）、高い
硝酸態窒素の溶出量および低いアンモニア態窒素の溶出
量を示したと推察する。また、アンモニア態窒素は陽イ
オン交換能のある粘土鉱物に吸着し土壌中に留まりやす
いことも10）、アンモニア態窒素の溶出量が低い要因とい
える。これらの事から、畑に撒いた肥料が表層付近では
硝酸として蓄積することが分かった。一方、深層（深度
110 cm）においてアンモニア態窒素の溶出量が高かった
理由としては、表層における好気性微生物の硝化能力を
超えたアンモニア態窒素量が施肥されたため、硝化され
ず深層に移動し蓄積したことが挙げられる。また、土壌
の一部が灰色であり、且つFeS2が存在していたことから、
深層土壌は還元状態であるため好気性微生物によるアン
モニア態窒素の硝化反応が進み難いことも挙げられる。
さらに、溶存態有機炭素が高い環境下では硝酸態窒素が
アンモニア態窒素に還元されることも11）、理由の一つと
考えられる。　以上のことから、地点⑦の土壌環境下にお
ける窒素化合物の動態は、一般的な施肥された畑土壌で
の窒素化合物の動態と整合性があることが分かった。
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図6. 各採水地点の硝酸性窒素濃度の推移
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図3. 土壌断面の写真（a）および地質柱状図（b）

図4. 土壌中の粘土成分の分析

図5. 土壌のイオン溶出実験
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表1. 各採水地点の水質データ（2016年4月）

図7. 各深度で採取した粘土のXRDパターン
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EC 

(mS/m)  
pH 

 (mg/L)  

Cl-  SO4
2 -  NO 3

-  NO 3
--N  NO 2

- NH4
+ Na +  K+  Mg2 +  Ca2 +  

 47  6.9  103.6  26.7  10.0  2.3   < 0 .1  < 0 .1  55.3  3.1  19.8  13.6  

 74 7.2  76.0  71.1  70.5  15.9   < 0 .1  < 0 .1  50.9  5.6  31.4  23.0  

 45 7.7  75.5  55.1  4.1  0.9   < 0 .1  < 0 .1  38.1  9.2  25.6  15.6  

 24 6.7  20.6  34.0  5.1  1.1   < 0 .1  < 0 .1  19.2  4.8  10.4  14.8  

 38 7.1  37.5  52.0  55.8  12.6   < 0 .1  < 0 .1  32.3  1.9  11.3  30.0  

 42 7.1  48.2  23.1  2.7  0.6   < 0 .1  < 0 .1  25.2  1.4  16.4  29.3  
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図8. 土壌からの窒素化合物の溶出量
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4．結論
銚子半島の地下水の一部、特に台地の斜面にある調査
地点において、硝酸態窒素による汚染が確認できた。そ
の一方で、市街地の井戸水は硝酸態窒素による汚染が深
刻ではないことがわかった。さらに、畑地土壌における
硝酸態窒素やアンモニア態窒素の溶出量の結果から、表
層と深層土壌における窒素源の分解挙動が異なる知見を
得た。この結果は、施肥により畑地の窒素化合物が高濃
度となるが、表層付近でアンモニア態窒素を分解し、さ
らに浸透した硝酸態窒素を深層において分解することに
より、地下水汚染問題の原因物質である硝酸態窒素の地
下への浸透を抑制している可能性を示唆していた。その
一方で、深層土壌においてアンモニア態窒素が増加する
傾向が確認された。今後、地下水が存在する深度や降水
が移動する土壌環境によっても窒素化合物による汚染の
状況が異なることを考慮し、湧水および地下水のモニタ
リングを行なう必要があることが分かった。
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