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第 II編 主 要 な重金属の過乗J, 欠乏 とその解析

第 I編 でみたように,農 耕に伴 う重金属汚染は

適切な肥培管理下においては大きな問題ではない

が,鉱 山,工 場出来の汚染は他府県に劣らず大き

な問題になっている。また, 自然条件下では蛇紋

岩地帯のNi過乗」と火山性土地帯におけるCЧ欠乏の

問題がある。これらのうち,蛇 紋岩のNi過剰は既

に水野の報告があるが,Cu欠 乏については火山性

土以外の土壌についても最近問題になっている。

したがって,本綿では,鉱山,工場由来のCd,Crは ,

Mn過 剰の問題,自 然条件下におけるCu欠 之の問題,

さらに近年,そ の排出量が増大している下水汚泥

の農地施用に係わる諸問題のうち, とくに下水汚

泥中の重金属の形態 とその挙動について解析を行

った。また,北 海道での重金属問題のあるものに

ついては汚染ないしは欠乏の確認,対 策樹立,基

準設定,Hi机 のために現地解析を行った。

第 3章  カ ドミウム汚 染 の 問題

神通川流域における鉱害問題は同河サ|1上流の岐

阜県吉城郡神岡町に位置する神岡鉱業所に起囚す

るものとして,古 くか ')問題 となっていた。1968

年には同流域において発生 していたイタイイタイ

Table ll.  ′「reatlllellt を11ld をlrea of exanllllをlti011

病の原因は同鉱業所から排出されたCdで あり,こ

れが神通)|1水系を通 して水および上壊 を汚染 し,

汚染 した飲料水および農作物を長年月の間摂取 し

た結果によるものであることが厚生省から発表さ

れた。それ以降,Cd汚 染問題は全国的に注 目され

ることとなった。

北海道においても土壌汚染防止対策細密調査21

の結果,後 志管内において水日地帯の一部におけ

るCd汚染が問題になった。すなわち,回 笛鉱業所

から排出されたCdが ,保知安出i千附近に源を発し日

本海に減iぐ堀株)||およびその支流であるセ トセ川

流域の一部を通って水田および水柿を汚染 してい

たことが判llHした。本地区における細密JBl杢地点

48ヵ所のうち,0。lN塩 践可浴Cd濃 度が().5ppm以

上の地点が約90%で あった。

以_|とのことから,Cd汚 染上壌Ji地改良試験なら

びに 水柿の落水時期別試験を行い卦
,そ の対策を

r講じた。

第 1節  土 地改良によるCd汚染除去試験

1971年,1972年の 2ヵ 年間,現 地汚染水田にお

いて,客 ■,反 怯客土,排 ■年 にの土地改良を行

い,Cd汚 染除去効果試験を実施 した。

Soil dressing

20cm

Soil dressing

reversed

dressing

removed

surface soil

Locality

Higashihoroni

Ozawa

Sedentary

soil

dresslng

10crn

1 7

2 5

1 0

2 0

1 8

2 1

07

Table 12. Experimental design

Apphcdを inl()ullt Of fertihzer

kg/10a

Day of       Day of

transplantation   harvestingLocality

Higashihoroni

Ozawa

K20Ｎ

一６０

閲

8 0

9 0

7 0

7 5

卜/1ay 20

小/1ay 25

Sept 18

Sept 20



鎌|||!iハ:北 i毎道の農ホ)1地におけるlrl金属問題に関する研究

1 .試 験方法

現地試験は主に束帆似,小 ,ナ(の両地1丈で行い,

第11表に示 した試験区を設けた。なお,土 地改良

施工区は」i壊改良資材 としてP205 4 0 k g ,アルカリ

分45kg / 1 0 aを 除 リン,炭 カルで施用 した。本飾

では 2ヵ 年の試験の うち,主 に19 7 2年度の結果 を

取j7 kった。第12表にはその耕種概要 を示 したが,

束帆似地区は水稲 「マツマエJ,小 沢地区は水稲

「イシカリ」 を栽培 した。原」1の一般理化学性は

第13表の とお りであ る。

2.分 析方法

玄米のCd濃度;硝 践,過塩素陵分解波の一定量

をDDTC一 MIBKで 浴媒IHl出し供言式液 とした。

Ji壌のCdi農度;風 乾上 1☆」0,lN焔 西々 5の 比率

で 1時 間妖 とう後のろ過滋を供試した。

土壊のZn,Cui農度;風 乾± 1対 lN酢 確アンモ

ニウム (pI14.5)5の比中で 1時問振 とう後のろ過

液を供言式した。

重金属分析は原 rム吸光北度法によった。

3.結 果および考察

水稲の生育は 2ヵ 年 ともほぼ同1頃向にあったた

め,第 14衣の収主調介,第 15表の玄米および
｀
跡地

Table 13. Characteristics of soils used

Table 14. Yicids of rice plants

Brown

rlce

kg/10a

443

506

489

429

254

土壌の王金属濃度は19 7 2年度の結果を表示 した。

水稲の収主をみると,束 幌似地区では冷水の影

響を受けた排■各 L2 0 c m区が原土区よりも相当に

減収 しているが,そ の他の試験区は原上区と大差

ないか,や や料収 している。一方,小 沢地区では

客±10 C m区,牢 」12 0 c m区に比較して原土区が減ll t

している。これは第15表に示 したとお り,原 土中

の重金属濃度が束帆似地区のよりも高いことがそ

の一閃であろう。金熟歩合,千 粒重は各試験区と

も大差なく良好であった。

土地改良によるCdの除染効果をみると,上 壊の

Cd濃度はmi地区とも客J1 2 0 c m区の方が客±10 C m区

Locality

Higashihoroni

Ratio

Percentage 1000-

Of ripened   Kernel

grains      weight

%      g

100

1 1 4

110

097

057

847

875

907

823

890

234

238

230

234

230

373

493

467

100

132

125

878

891

875

235

236

230

Locality Dcpth
Soil

texture

Ex basc              CEC
I〕H    Hulnus  N

比O KO % %C     ttЮ
錐

Higashihoro111

0 - 1 3

1 3 - 2 5

2 5 - 4 0

SiCL

LiC

L

52    43   482   030    41          64          151

57   46   425  027   153          51          387

55    47   496   029    83          68          454

Ozawa

0 - 1 1

1 1 - 1 8

1 8 - 3 5

SL

SL

L

50    40   233   014   213          64          189

53    42   391   013   266          60          219

60    47   090   014   402          81          286

Soll dressing L 108   007

Treatment

Sedentary soll

Soil dressing 10cm

Soil dressing 20cm

Soil dressing reverscd

Soll dressing removed surface soil

Sedentary soll

Soll drcssing 10cm

Soll dressin貿 20cm

Ozawa



Locality Treatlllent
Brown rlce  pplla Soil  ppm

ZnCd Cu CuCd Zn

Higashihoroni

Ｓ

Ｓ

Ｓ

Ｓ

Ｓ

entary soil

dressing 10cm

dresslng 20cm

dressing reversed

dressing remOved surface soil

074    195    35

025    195    37

014    177    32

011    202    27

013    168    37

286    928    111

032    86    38

0 1 6    3 5    2 1

028    58    18

0 1 5    9 1    4 3

Ozawa

Sedentary soil

Soil dressing 10cm

Soll dressing 20cm

079   289    66

019   216   36

006    177    33

446  2600   603

053    111     45

032    116    41
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Table 15.  cOncentrations Of heavy metals in brOw′n rices and soils

Table 16. Changes of Cd concentration in bI‐ own lices and solls

Cd in brOwn rice ppm
Treatment

B e f o r e

treatment

Sedelltary soll

Soll dressing 10cnl

Soil dressing 20cm

Soil dressing reversed

Sod dressing removed surface sOd

よりも低 く, また,反 転客土よりは排■年 liの方

が低かった。玄米中のCd濃度は土壌 とほぼ同傾向

にあ り,客 ±20cm`区の方か客±10Cm区よりもllRか

ったが,そ の他の試験区も客」110Cm区とほほ同じ

イ直を示 した。

つ ぎに,玄 米および上壌中Cd濃度の経年推移を

みるために, 2ヵ 年i旬各地区で行った試験結果の

平均値を第16表に示 した。

まず,土 壊からみると,各 試験 とも施工前のCd

濃度よりも著しく低 くなりその効果が明瞭に認め

られる。 しか し, 2年 目の客±10Cm区は 1年 目に

比較 してかなり高 くなってお り,ネナ十転,代 かき等

の作業が進むにつ″して,客 土層への汚染上の注と入

比率が高 くなることも予想される。また,各 ±20

Cm区も2年 日にはわずかではあるが高 くなってい

た。

以上の結果から,Cd汚 染i壌 の土地改良対策 と

しては排土客こ11,反転客上が極めて有効であ り,

また,客 上の場合は最低20(1■の置土が必要である

ことがわかった。

263

2 4 1

360

468

5

2

5

2

1

第 2節  土 壊改良資材施用によるCd吸収抑制試験

Cdの溶解度はpllが高いと極めて小さいこと, ま

た,Cdは 土壌中で
｀
不↑容性の リン賊カ ドミウムを生

成することなどから,作物によるCd吸収抑制対策

として,石f灰資材や リン酸資材の施用が考えられ

ている和'。
 し たがって,本 節では土壌改良資材施

用による玄米のCd吸収抑制効果について検討した。

1.試 験方法

試験は束帆似地区で行い, 1区 20mど,深 さ20Cm

の木枠を現地土壌に埋設し2連制 とした。処理区

は第17表に示 した。これら各処理LX~に水稲 「そら

ち」を5月 24日程射ぱtし,9月 1 9日に収枝 した。施

肥量はN16.0,P20520.0,K2016.Og/枠 で
｀
ある。

2.結 果および
｀
考祭

各処理区とも移本ごi後の苗の活着は良好で,第 18

表に示 したように,各 処理区とも順調な生育,収

量であった。玄米のCd吸収抑制に及ぼす処理効果

は第19表示したが,重焼リンA区 以外の各処理区は

その効果が認め'っれた。しかし,客土による土地改良

の効果に比較すると,はるかにその程度力W氏く,玄米

267

025

022

025

009

Number

Of PiOt

exanllned
Second

266

043

029

025

015

Cd in soil ppna

Fll st       Second

year            year

046        054

010        022

010        010

0 1 1      0 1 0

013         013
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のCd吸収軽減は最も効果のみられた珪カル200kg/  10a施 用区で約20%で あった。

Table 17. Treatment of exarllination

Treatrllent MIcthod of treatment

Sedentary soil

Calcium silicate A

′′   〃    B

MIulti phosphate A

′′    〃    B

Calcium silicate A

Multi一phosphate A
Farmyard manure

Table 18. Yields Of rice plant

No treatHlent

Application of 200kg/10a

′′     〃   400kg/10a

〃     〃   120kg/10a

〃     〃   240kg/10a

plowed

Application of 1 0t/10a ploMred

Treatrnent

Sedentary soil

Calcium silicate A

′′    ″   B

肺生ulti一phosphate A

′′   ′ ′    B

Calcium silicate  A

Multi一phosphate A

Farmyard manure

Brown rice   Ratio

g/frame

1080           100

988           097

1077           106

1008           099

1014           100

1134           111

1135           111

Table 19. Cd cOncentrations in brown rice and soil

Bro、 vn

Cd

ppm 雛ゴ
Soil

Treatrnent

Sedentary soll

Calcium silicate

A/1ulti一phosphate

Calctum sllicate

MIulti―phosphate

Cd

ppm

pH

(H20)

580

588

574

588

579

574

575

Ratio

Ａ

Ｂ

Ａ

Ｂ

Ａ

Ａ

089     326

072     324

074     338

093     313

082     338

075     355

068     302

027

022

022

030

024

022

023

100

0_81

081

1.11

089

081

085Farmvard manure

第 3節  水 稲のCd吸収に及ぼ韓 水時期の影響

水稲玄米中のCd濃度は問断濯漑,中 干し,な ら

びに落水等の水管理法によって影響されることは

既に知 られている。しかし,北 海道では問断濯概

や中干 しは一般に行われていないので,落 水時期

の早晩による土壌変化 と,Cdの 上壌一作物間の挙

動を究明し,汚 染土壌における水稲ののCd吸収抑

制対策の 1つ として,適 期落水期 を把握すること
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を目的 として本試験 を行 った。

1.試 験 方法

本試験は束幌似,小 沢の 2地 区において, 2ヵ

年間 (小沢地区は 1年 のみ )実 施 したが,本 節で

は主に 2年 目 (1972年)の 結果 を中心 とした。

1)試 験地 土壊の理化学性

束幌似地 FX~;熔結凝灰岩 を母岩 とす る堆積物か

2)試 験 内容

(1)落 水時期の早晩が水稲の11育お よびCd

吸収 に及は
｀
す甘夕響

落水時期 を早,中 ,後 期の 3段 階 とし,mi試 験

地区 とも3筆 の水□を使用 し,そ れぞれに熟期の

異なる 3品 種 を組み入れた。なお, こ こで設定 し

た落水時期の うち,中 期落水区は,ほ ぼ現地の指

Table 20。  Characteristics of soils used for exanlination

らな り,透 水性は過良である。本」1壌は褐色低地

上に包含され る。

小沢地区;米占土 を主体 とす る河成沖汗す〔土で, F

部には一部 ヨンを介在 している。j査水性 も不良で

ある。Jl壌は ク
｀
ラ イ土に属す る。

市j試験地封1壊の一般理化学性は第20表に示 した

100g CEC  漢だ;祐ti。11
K20 me/100g mm/day

7

9

1 5 1

3 8 7
227

7

0

255

280

導落水時期に札1当する。第21表にはfi〔験区の構成

第22及には耕fl T l肌要 を示 した。
｀

水稲体のCd濃 度の測定にあたっては,落 水 3～

4日 経過後, 各試験「えとも3反 枝づつ採取 し,実

身,基 梓,概 部に分耐iした後,分 析に供 した。 ま

た,収 穫期の試料については,東 お よび
｀
玄米 を分

析 した。

Treatllaent

Sulムface drainage Of early stage

Surface drainage Of l■liddle stage

Surface drainage Of late stage

Heading tillle;Yunanll

Sorachi

心71atsulllac

Table 21. Constitution of exanlination

′ヽ
rarietv

予
ア
unanll, Sorachi, い江atsumae

乱薔P~ Ozawa

(medium_matuれ ng vanety), August 2

(medium_maturing vanety), August 4

(late maturing variety),    Augに lSt 28

Table 22.  Expelilllental design

Localitv

Higashihoroni

ozawa

applied P iゝnount of

fertilizer  kg/10a

N  Pを 0ぅ K20

6 0   8 0   7 0

7 2   7 2   6 0

Planting

dcnsity
C  I l l

33× 15

33× 165

Day of

transplantation

Pvlav 20

Pvlay 26

Day of

harvesting

Sep 19

Sep 19

Iッocahtv
Soil

l[lyer

Soil

TextuI‐c

pH    Humus  N   Ex base  lll宮

H2o KCl  %  %  CaO MgO l

Higashihoroni
1

2

ＳｉＣＬ

ＬｉＣ

52    43   482   030   41

57    46   425   027  153

Ozawa
L

L

C

C

50    42   658   037  308     12

52    45   840   064  395     18

Day of

surface

drainage

ハ【tlg  14

〃   21

〃   28
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(2)落 水後の 11壌の酸化遠元電位 と可溶Cd

濃度の推移

水稲のCd吸 収 と上壌の確化遠元電位 (Eh)変 化

に伴う土壌中の可溶Cd濃 度 との関連について検討

するため,両 地区とも土壊は各試験区における落

水当日と,作 物体採取 日に採取 した。土壌は実験

生に持ちかえり,itユ潤土状態における Ehと pIIを

測定 し, 同時に0.lN塩 確可溶Cd濃 度を測定した。

(3)作 物体および土壌分析法

作物体のCdi農度;試 料を硝般,過焔素菌々で分解し,

そのろ過液についてDDTC一 MIB Kで 溶採抽出し

伊キ式,夜とした。

上壊中の可溶性Cd,Z11,Cui農度;風 乾上の場合

は土壌1対0.lN塩峻 5の 条件で 1時 間振 とう後ろ

過し,供 試波 とした。湖i問土ではあ'pかじめ水分

量を求め, lN焔 峻および力【留水によりlRR乾±10

gに 0.lNナ缶西変5()mせになるように調封iしたうえ,lRA

乾土 と同様に処理 した。

Cd,Zn,Cuは 原子吸光光度法で分析した。

EllおよびpH;土 壌に適宜力(留水 を加えて充分

撹拌 し, 白金電極をそう人後冷暗所に 1日 静置 し,

Ehを 測定 した。また,同 時にpHもガラス電極法で

測定した。

2.試 験結果

水稲の生育に及ぼす落水時期の影響については

処理が出穂期以降に行わ〃したため,草 丈,穂 数で

は半」然とした差がみら″しなかった。 ま た, llX量差

もほとんどなく,後 期落水期の登熟歩合がやや低

い傾向を示 したに過 ぎない。これらの収量調査結

果は第23表に示 した。

つぎに,落 水時期別の水稲の部位別Cd濃 度の推

移を第 2図 に示 した。

本図から明らかなように,早期落水区のCd濃 度

は他の 2区 に比較 し,各 部位とも著 しく高 く推移

していた。Ca濃度の体内分布は茎梓部が非常に高

く, 概常呂で
｀
は犯い こヽとが認めら才した。

さらに,玄米中のCd濃度を落水時期別および 3

『1種について検討 した結果を第 3図 に示 した。

時期別にみた玄米中Cd濃度は品種によって多少

の差はあるが,他 の部位 と同様に落水が早いほど

Table 23. 11lfluence of the stを1質ぐof surface drれnをigc on yteld

＞
〓
一電
０
０
ｄ

1ヽとIH(ヽ

()1

Stll fFiCぜ

( 1 1 をt i l l セI 質せ

Varictv

Bl‐own rice Grain―
straw
ratlo

Percentage     1000-
of ripened     kernel

grains        ―weight gl【g/10a Ratio

【宮
〇
】
〇
王
中〓
の
電
的
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Fig.2. changes of Cd cOncentration

(aVerage of three varieties)

高まる傾向にあった。また,品 種間差 をみると,
「そらち」の濃度が他品種に比較して一般に高か

った。

つぎに,土 壌条件の異なる 2ヵ 所で実施 した試

験結果をみると,明 らかに玄米中Cd濃 度の相違す

ることが認められた。すなわち,褐 色低地上の場

合はグライ上の水稲にくらべて一般に高濃度であ

り, しか も落水時期別の処理差がやや大 きい傾向

を示 した。
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Fig,3. Changes of Cd cOncentration in brown rice by the stage

of surface drainage lll submerged soil

したがって,落水後の土壌Eh,pHお よび 0.lN

塩酸可溶Cd濃 度を両土壌について経時的に測定 し

たが,そ の結果は第 4図 ,第 5図 ,第6図 に示した。

まずEhの推移をみると,落 水後 3～ 7日 経過す

ると急激に上昇している。また,pHは 逆に落水に

よって低下 していた。一方,可 溶1生Cd濃度はEhと

ほぼ対応した動向を示すが,落 水初期から増加傾

向を示 した。土壌間で比較すると,褐 色低地上の

方が グライ土よりも変動差が大きく,か つやや高

(Ozawa)
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く推移 していた。
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Fig。4. Changes Of soil Eh after

surface drainage
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Fig.6.  Changes Of soluble cOncentration of

Cd in soil after surface drainage

3.考   祭

水稲栽培において落水は登熟性促進や倒状防止

等の観点から極めて重要視されているが,最 近は

収穫作業に機械を運行させ る関係から,田 面乾燥

を促進させるためその時期 を早める傾向にある。
一般に寒冷地では,穂 揃後25日位が適当な落水期

とされ,落 水後も過度の乾燥は避けるべ きとされ

ている昂2)。

1971年は全般に低温の期間が続いたが,1972年

は気象条件が良好で水稲の生育は順調であった。

また,処 理後の降雨量は前年より多く,水 回の乾

燥化の程度 も緩慢であった。このため,処 理によ

る生育,収 量差はほとんどなく,後 期落水区にお

ける登熟が若千劣る傾向を示 したに過 ぎない。

さて,時 期別に投与 した場合の水稲のCa吸 収は,

穂ばらみ>出 穂開花>登 熟中期の頃に多く541, ま

た,汚 染田におけるCd吸 収は出穫期以降急激に高

まり35), さらに茅野7),天
正 ら991の

Rlい Cdの 試験

結果によると,生 育の前半は根の分布割合が高い

が, 出穫後10日 日頃から地上部濃度は最大に達す

ると云われている。このような水稲の吸収にみら

れる特異性は,水 稲 自体の特1生によることも考え

られるが,生 育後半においては落水等の水管理が

なされるので,土 壌の酸化に伴う可溶性Cd濃 度の

o  E a r l y  d l ‐a i 1 l a g e

●障tiddle drainage

× Late drainage

― Higashihoroni

一 ()za、va

Eally drainage

卜71lddle drainatte

Late drainagc

HigashihOroni

Ozawa

ｅｐ
‰％‰

（
〇
ぃ

工

）

工
Ｑ

zへug            Sep
‰ ん %‰ ‰ ‰ /〕

Fig.5.  Changes Of soil pH after

surface drainage



北海道立農業試験場報告 第 44サ (1983)

増加が期待される⑥水管理 と水稲のCd吸収に関し

ては,各 地で行われた試験成績など数 多いが,い

ずれも間断濯漑,中 干 し,あ るいは早期の落水に

よって水稲のCd吸収が著 しく高まること力汝日られ

ているど71。

本試験 も同様な結果を示 し,早 期の落水によっ

て水稲体内のCd濃度は非常に高まり,と くに概部

あるいは玄米中濃度にも大きく影響 していた。ま

た,器 官別の濃度分布で1よ概部または玄米中で最

低値を示 した。

つ ぎに,落 水後の上壊Ehと 可溶性Cd i農度の推

移について検討 した。

落水後,土 壊の乾燥化にしたがって酸化が進む

が,土 壊の種類によって水分の減少機構に大きな

差がみられると去 うよ円―
。本試験の場合でも,褐 色

低地土とグライ土 との間に明瞭な差がみられ,第

7図 に示 したように, グライ土 (小沢)で は落水

後の水分含量が褐色低地土 (束帆似)よ りも10%

以上 も高 く推移 してお り,土 壊の乾燥化との関j些
フ1生が1桂淑|さ才した。 こ れに対 し, Jl壌の可,容‖iCd,農

度変化はEhとほぼ対応した動向を示 した。このよ

うにCdの可浴変化にみられるEhとの関連性は,土

壌中におけるCdの存在形態に基因することが考え

られる。
一般に水田土壌は長期間回面水で空気 と

は遮断された状態にあるため,遠 元状態下におか

れている。また,土 壌中には研じま化合物 も多い料と

汚染土壌中のCdの十多態について飯村抑・,伊藤 'フ=4
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の見解を給谷すると,逃 'こ状態下の土壌中ではCd

寺は硫化物 として存れ:するが,Hl壌 の般化に伴っ

て硫崚化合物または交換態に変化し,作 物に吸収,

本多行するとしている。一 方,「ellはCdSの 溶解を

著しく促進させ,さ ')にCuも 「elと 共有するとCd

Sの 可
‐
,容化を1足すことが報十 さ才しているぶ'はlH+11、

ち卜
。したがって,内変化に伴う日ri″`14iCd i挫度の急、i放

な坤1加はCdSの 形態変化のほかに,こ れらの作用

もな 十二十動らいていると推定さ″した。J alne s‖TlはZn

Sに ついて,C d Sと 1司様にFe l lの浴解促進効果を

キ比キ十している。

以上のことから,水 稲のCd吸 収抑制対策として

の水管理法についてみるため, 出穂後から落水ま

でのネト過 日数 と玄米中Cdi農度との関係を第 8図 に

力(した。

本図に示 したとお り,年 次によって多少のA、れ

はあるが,出 植後10日以内で
｀
落水した場合の玄米

中C(1濃度は相当に高いことがわかる。一方, 2過

1首め らヽ20日間柱度糸と過 した場合はかなり低下 して

いる。また,こ の時サ91の落水は慨 して】文主的にも

安忙 してお り,収 牲時における機械のサ堅行も比較

的円滑に行われた。したがって,■ 壌,気 象条件

(主に降H3量)の 相違による栽培『lIN rlに留意する

必要はあるな 大 体出穂後20回柱度経過した後の

落水が妥当と考えられる。

第4節  水 田土壌中における重金属移動率の差異

重金属の水汚染地区水田土壌地帯で,水 に1から

水ルとに至る重金属の分布をみると,各 重金属の濃

度比率が共な り,金 属の種類によってその移動の

仕方に差共のあることが見出される。そこで,こ

のような水凹Jl壌中の重金属間の差共を把拡する

ために,現 地において若十の検討を行った。

1.実 験方法

車金属汚染地帯の水阿で,取 水口から流路に沿

ってそれぞれの鮮I離すけに土壌を採取 し実験に供 し

た。なお, これらの水凹は何枚かにわたっていた

が,上 壌の採取はその水田の中央地フ点とし,各 水

回とも水Hや 水尻等のように水の集合する地点は

j壁けた。

2.分 析方法

土壌のCd,Zn,Cu全 含量;硝 崚,過路こ素峻分解

ろ過波の一定景をDDTC一 MIBKで 溶媒抽出し,

十ナ阜f式,夜とした。

可浴性Cd,Zn,Cu濃 度;温 潤liについて 0.lN

塩確抽出法で行った。

これらの抽出滋について原子吸北i光度法で重金

属を分析 した。

3.結 果および考察

水口から水尻まで,約150mの「H離の間で土壌中

の重金属全含量がどのように変化するかを検討 し

た。その結果を第 9図 に示す。これからも明らか

なように,水 日のZnは 1750ppm,Cu930ppm,Cd18

pI〕mで あった。

そこで, これらの合量が水ルとに行 くにつれてど

のように低下するか,各 元素を比較するため,水

日の全含量に対する比率 として比較 した。その結

果を第10図に示した。これか 'Dも明らかなように

それらの含貴か 2分 の 1になるPll離をみると,Cu

は糸勺15m, cdは糸勺27m, znはネ勺44mで , znはCuの

20    40    60    80   100   120  140

Distance from inlet(m)

Fig。9.  Relationship bet、veen total concent本

rati01ls Of heavv metals in soil and

the distance fronl inlet
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約 3倍 の広が りを示 し,Cdは その中間に位置して

いることが明らかになった。

つぎに水田に入った重金属の移動が何故元素問

で異なるのかをみるため,第 24表には0.lN塩酸可

溶Zn,cd,Cu濃 度の距離的,経 時的変化を示した。

これか らも明らかなように,各 重金属 とも濯漑 日

数の経過に1半って, 不可ネ合化してい くこと力゙わか

った。しかしながら,こ れらの重金属の濃度変化

は水日の高濃度のところで
｀
余 り減少せず,水 日か

ら20m以 上離れたところから減少することが明ら

かになった。そして可溶性濃度の低下はZnが最 も

小さく,つ いでCdで あ り,Cuが 最 も低下すること

Heavy

metal

20   40   60   80   100  120  140

Distance from llllet(m)

Fig.10.  ア「he ratios of total concentrations Of

Zll,Cu and Cd in soil by the distance

frolll inlet
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Table 24. Changes of 0 1NHCI Zn, Cu and Cd concentration bv the distance fronn inlet

and cultivated days of rice plant

Cultivated days of rice plant

80 中

Zn

(ppnl)

Cu

(ppln)

770

615

440

300

205

160

130

100

78

65

480    400

165    125

62     43

41     27

35     25

31     22

26     17

22     16

20     14

19     14

750    748

517    558

325    360

240    249

183    166

145    130

113    113

83     78

69     59

60     43

330    342

89    108

33     48

23     26

17     24

16     22

12     18

12     14

11     14

10     14

760    754

590    596

412    442

288    300

184    200

160    180

122    127

94     89

76     73

48     54

276

64

33

24

17

18

14

14

11

10

748    760

484    408

300    252

211    192

154    148

132    100

89     88

81     66

59     50

44     39

308    272

57     54

12    06

72    03

35    12

17    03

4 0    0 3

40    06

22    13

17    06

752    720

470    515

385    360

219    226

155    160

132    127

108    109

66     74

66     73

54     61

304

77

10

5 8

14

5 8

11

11

9 2

6 9

395    325

47     89

22     40

38     23

07    19

12      16

13     13

02    13

94    13

47     13

Cd

(pprl)

130   130

88    87

50    54

38    35

35    28

3 0    2 1

23    19

20    17

1 2    1 1

1 0     0 9

122   115

77    67

44    47

36    36

30    22

2 3    2 2

2 2     2 0

1 7     1 4

1 1    1 1

1 3     1 0

9 2    1 0 5

6 2     5 7

1 9    2 1

1 4     1 5

1 1    1 1

1 0    0 8

1 3     0 9

1 3     0 7

0 9    0 5

0 8     0 4

105   108   130

46    41    72

04    30    50

03    12    36

06    04    32

02    17    24

02    15    22

03    02    14

0 3    1 1    1 1

02    08    12

1 0 5

7 6

4 2

3 1

1 9

1 9

1 5

1 4

1 2

0 7

40   60

Distance from

inlet          rn

6

20

37

61

72

87

99

115

132

150

* Term of surface drainage
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40       25     20      10

lDS(-10HiS」〕)

Fig.11.  FractiOnal precipitati()1ls On Stllfites

of Cu,Cd and Zll

がわかった。

さて, S!の 存 Tli下で
｀
研こ化物 として沈渋 しやす

い川,1)〒は第11図に示 した とお り,Cu> C d > Z nで

あ り, 11記の可洛性濃度のlll下順位 と一致す る。

また,Cuの 場合はさらにJi単球立rハとの結イトの強 さ

がその大 きなす11由になっていることが,こ れ ら元

素の電気陰性度 (Z11 1 . 6 , C d 1  7 , C u l . 9 )か'フも推

定 さオしる。

重金属で汚染 された水同では,水 柿の移札成後20

～30H頃 に接 も顕者な過剰症状 を観察す ることが

で きるが, これ も 2週 間本1!度で,肖え火せ,性1:盛な

生育に入る。 この理由については これ 'っ重金属の

硫化T/4と々成に よって説ll11で`きる。 し か し, こ ″しも

ある柱度の重金属濃度 までであることが,以 _上の

実験 で も明 らかになった。 ti壌の選ブこ促進には水

温 (地,tl)のみでな く,重 金属の濃度 も負の効果

としてlSflらくことが,同 じ水温に保 った他のポッ

卜言式験から明らかになった。

第 5節  玄 米中におけるCd等重金属の濃度分布

Cdは他の重金属と比較すると,Mnや Znよ りも

その吸収は少ないが,作 物に告J合吸llXされる。水

柿の場合,吸収されたCdの 多くは根に畜積 される

が,地 上部に移行したものについては大部分が梓,

業附,葉 身等に苦積 される神
。またず 玄 米への吸

収はこれらの部位に くらべて少ないが,あ る村II度

は苦千まする。

したがって,本 節では玄米中のCdお よびその他

の互金属の濃度分布を調査 した。

1.実 験方法

供試玄米は非汚染米 5フギ、【,汚 染米11点である。

これらの うち,汚 染玄米を7,11,15お よび20%

の 4段 階に精白し,そ れぞれの玉金属濃度を測定

した。

2.分 析方法

供試玄米および精白米を硝酸,過 塩素駿で分解

した。そのろ過液について,Cdは DDTC一 MIBK

で,容媒抽出した。Zn,Cu,Mn,「 eは分解 ろ過液を

供試液とした。これらの元素は原子吸光北度法で

う)伊千した。

3.結 果および考察

まず,非 汚染米 5点 の平均重金属濃度を測定 し

た結果はつぎのとお りである。

CdO.05ppm, Zn20ppnl, Cu3.6ppm,A/1n20ppm,

F e 1 5 p p m

これ 'っの結果から,通 常の玄米中Cd濃度は0.05

ppm程度であることがわかったが,一 般的にも玄

米中濃度は0,lppmあるいはそれ以下 と推定さ″して

いる
‐l。

本実験では汚染米における精白米中のCd

i農1支は技低で0 24ppm科度であった。 し たがって,

玄米中のCdi農度がlppm以上,0.5～lppm未満,0.

5ppm以下の 3段 階に分けた。他の重金属について

は, Zn22pp町1, C t14.Oppm, Nh30ppm, Fe15ppm以

上を高三金属含有玄米 とし,精 白による濃度変化

をみた。

これら構 1勺歩合の違いによる重金属の濃度変化

を第12図に示した。

本図から明らかなように,各 重金属とも7～ 11

%の 精白で'農度低下がみられるが,Cd,Zn,Cuに

一
一
宣
ａ
ａ

）
　

一モ
〕
ゥ
宮

一　
ン

ｉレ
モ
し
Ｅ



対してMnと Feは その傾向がよリイしく,椋
li「:1に

よる濃度低下の重金属問差は明瞭であった。普通,

玄米は三主で9()～93%の 内乳層 (テンプン層)と

7～ 10%の 精層 (糊粉層,呆 ffl皮)か '9成る力や拘
,

Mnと Feは精層に多く,Cd,Zn,cuは 'とに内子し層

に多いことがわかった。また,重 金属の濃度別分

行をみると,玄 米中の濃度が高いほど枯 |′1による

濃度低下は大きい傾向にあるが,C dの場イト,玄 米

中のCd濃度が高いほど内乳層の濃度 も高 く,玄米

Cd l , 0 8 p p n lではその70 ?が1 1度が内子L層に革千すtされ

ていた。
一 方,M 1 1の玄米濃度は 2区 問で相1当に大

きい差がある。 し かし, 札fL′]によ4-lてかなり近位火

Refll]ement pcI´cclltattc (夕ろ)

( 1 ) C d (3)Cu

Brownれ ce(1〕pnl)

cd      Zn     Cu    X/1n     Fe

(D  2代bove1 0, ノヽbove22, い宝lDOve4, ァヽbOve30, Abovc15,

●  rttbove0 5, LiI]dcr22, Ulldcr4, Under30, Lindel15,

△  Undcr0 5

(2) Zn

0    7

( 5 ) F e

Fig。12.  Changcs of heavy mctal concentrを ltiOns by difference of refinement percentage



撫1ll Tt一:北 海iとの農料1地における五金属1胡題に円する付先

N

した行Ftを示 した。

これ ')のことか '9,玄 米中における五金属の濃

1文分布はおお よそMn,卜
｀
cが 1つ の グルーブに 入

り,Cd,Znお よびCuが 他の グルーブに入ることカミ

わかった.す なわち,Nlll、,F c`は その大部分が内乳

層には移 行せず肝i層に70夕あ前後が革積 されている

のに対 して,Cd,Znお ょびCuは 逆に精層には2()%

性度あるだけで,ネ勺80物は内子L層に移行している。

また,玄 米中のCdが l ppm柱度に高い場合で も約

70夕θは内子し層に汗多行 し耕「riされることがiごめ 'っれ

た。

第 4章  6価 ク ロム汚 染 の 問題

1971年唄から, クロ″、何iさt 十ヽ11の61由クロムが

公祥源 として注 :Jされは じめ,坤 中隔せん丁しや川i

ガンが 61両クロユ、と凶果関係をもつ耳哉業病である

と公表されたことカギっ, 大きなれに会1胡題となった。

北海道空チ114有内業山田rにおいても1986年から1971

年 までの36年十111, クロム製錬 「1場かデ)り|:|||された

鉱さいが24.4万 iに 及ぶ と推定され い`
,そ の大部

分か町内の|ミ1寸仲“冴J III(ク峡川支流)材こ妓や, lI場

敬地,111小学校 ク
ド
ラン ド等に埋め立て'っれた。そ

のため,7ヽ出した 61山クロユ、がナ叫!め立て地附i狂の

11壌や公共用水を汚染してお り,そ れ 'っの調介お

よび対策試験を実施 した・'mヽ日
.

第 1節  6価 クロム汚染実態調査

6価 クロ″、は 3価 クロユ、よりも作物に対す るわ

141がけユヽい|「と去わ才している。 し たがって, 'け染i啓:

漑水による水凹=11壌のクロ″へ汚染やさデ)にⅢⅢⅢの

実態を把‖するため,当 f亥地域におけるよ壌のク

ロム汚染嗣イトを行った。

クロ″、汚染実態調介の水LJ■壊および
｀
水柿体の

採取地″ギ【は第13凹に'j(した。

各採llt地点の うち,M)1,M)2は 某山地区で工

場の近隣にある.納 3～出)14は英沢地区で,用水維

P各は 6価 クロムカギ流入した|ギljを1中別|||がクサ長|||に入

り,栗 〃t蚊首工か ら小西昨線,来 沢昨線を経て水

日に流人する。その うち,N ( ) 9 , N (ナ1 0 , N ( 1 1 4は対

'(1地フギ【で
｀
ある。力“窄手調Fモ地フギ、【はN()16, N()17で, そ

の★」月41地フ1祇はN`ぇ15で｀
ある。

1.分 析方法

上壌および作物体のCr全 含畳;硝 践,過 塩素酸

分解ろ過れを供言式した。

0.lN塩 践,0,2N!紙 門々 可浴Cr濃 度;土 壊 1対 抽

|li液5の 比率で 1時 間振 とうし,ろ過液を供試した。

土壌は 2 mmの節を通 した風乾■壊を用いた。ま

た,Crは 原二Jを吸た光岐法で測定 した。

2.結   果

まず, 工場の排女収からのCrの 汚染】太,ケとをみるた

めに第25表にJl壊 と水柿体のCri農度を示した。

N()16はヨ1ナみから200 nl,N()17は10()t)n]の1位置にあ

る。 十二壌中のCr全 含量は陥16で650ppmであり,No

15は J月11)の 51子を示す。また,0.2Nち丘西変可,7濃ヽ

N()9

Yubをlri

Kuliぶawを1

head work

1(uriyaina

Kullsawa

lllとlill住iIR,11

Konishi

load 234

縮呼惟狩針曲u
●N ( ) 1 7

Fig.13.  I)lots of soils and rice plants collected

for survey on soll p01lution of Cr
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Table 25。 Cr pollutioll by smOke derived frOm

a manufactory

回に流入す るじ したが って, 第2 6及では, これ ら

当該地区の水同地帯におけるCr汚 染調Aを ,第 2 7

表には栗沢地区の水田封1壌中のCr全 含量 を表示し

た。

まず,栗 山地区のN( ) 1 , N ( 1 2は排煙の様夕糾!もあ

Table 27. Total contcnts Of CI in soils

(Kurisawa)

度 も同様に高いことから,Nl】16地点ではCrの革積

が明瞭に認め られた。さ'9に水稲体のCr濃度も極

めて高 く,工 場の位置する側にだけ茎業部にと」一

な褐色斑点が発現 していることから,排岬中のCr

による障年であること力f認め ')れた。一 方,No17

でrよ業部のCr濃度がやや高いだけである。したが

って,Crの 煙害は工場から比較的近距離の l km内

外の範囲にあることが推定された。

さて,ク ロム鉱さい中のC r6は前述 したように

雨煙別サ||から夕張川,そ して栗沢蚊首工を維て水

Table 26. Survey of Cr pollution in paddy field zonc of Kttriyama and Kurisa、 vc―l

Distance

frOm a

mallufactry

Control

200

1000

Plowed soil

130    30

650   210

100    45

No トブIain canal
Situation of soil

collected

Total c01ltents

of Cr

ppm

1 Kurisawa

Inlet

Center

Outiet

105

40

72

2 Kurisawa

Inlet

Ccllter

Outlet

98

45

31

Kurisawa
Inlet

C e n t e r

41

25

Hokkai
Center

(Contr01)

ん
〓
電

ｏ
ｏ
ｄ

障lain

canal

Kunsawa

Konislll

Kurlsawa

Kurisawa

Kunsawa

Kunsawa

Hokkai

Hokkai

Situation of

collected

Center

Center

01N HCl

Cr

SulDsurfacc
soil

55

Brown

r i c e

l(g/10a

〆ヽariety

Horvu

Yunainl

Yunalnl

lFtlnarlll

Yunalnl

Yしlkara

Holvu

Horyu

Plowcd sOil

225

219

179

178

197

7 7

3 2

2 8

2 2

6 1

4 5

3 8

4 9

4 7

3 1

1 7

1 3

3 1

∞
Ｆ
馬

ふ
Ｉ
ｓ
】

I11let

トー詳
I     Center

Outlet

4 1

3 1 3

9 0

1 7 8

2 1

3 2

1 1

1 3

0 9

2 3

5 0

3 2

1 3

1 4

424

500

428

454

500

630

電
営
″
弱
の

】】
ヨ
】

|   |

| _ ! _

|   |

掛
1 7 1

Inlet

Center

Outlet

I I l l e t

Centet

Outlet

inlet

Center

Outlet

Center

Centet

Center

302

437

476

379

416

479

297

388

363

627

477

4378

9 0 6

1 4

0 6

0 7

1 0

2 0

(Contral)

(Contral)

535  Toiku No 125

413   Yunanll

Subsurfacc

10



るカギ, 作「liの(). l N士航内々 日rit t C I、i農度は対lktのN() 9 ,

No10よ りも本|1当に高いじ
―リブ,某 〃く地区は水 11部

でやや高 い傾向にあるが,来 山地区よ りはかな り

||【く,作 ■//フとヽ 11比も同様な傾向にある.Cr全 含

発とをみ ると,N(ナ11,M)12の 水 11部がやや高いたl度

であった 、 し たが って, 来沖(地区においてはCrの

Jl壌誌「ず〔はわずかであるこ とが高ユめ 'っれた。また,

デこ山地 |ての滸ェ1,Nll)2では 水柿 ■業部に褐色斑フギ、〔

がみ らメしたが, 栗 〃tl也区にオjい ては各ナ山ンギ、〔とも4i

f「共常はみ られなか った。

第 2節  6価 クロムの水稲生育に及ぼす影響

C r6はCr‖
す
に比較してその毒性が強 く,水 稲の

化育についても同様なことが報告されている。 し

か しなが 'っ,竹二物に対するC r61の出剰害発現濃度

に関 しては研究事例 も少な く,″どヽずしも明瞭でな

い。本節iでは L壌中におけるCr61の形態変化のmi

か '9,C r61の水稲生育に及ぼす形響について実験

をイFった。

1.実 験および分析方法

1) C  r 6遇 )この上壌問差巽

供試Jl壊は褐色ll R t t  Lと灰色十】地土であ り,風

Table 28. Charactelistics of soils used

Soil
Soll

texture

pH

(I120)

T一 C

%

T一 N

%

CEC

me/100g

Brown iowiand soil

Gray l()wiand sOil

0

0

0

80   10o    0

0     o  400

0     0    0

100   100

0    0

300  500

LiC

SL

6 0

5 6

140

080

014

006

253

143

卓と後, 2  m mのr t iを通 して使用 した。そのlr _化学性

を第28表に'j(した。

これ '9供試土壌90胃を20 0 mで容ポリエチレンビン

に入れ,C r 6 ( c r ( ) 3の水i奈液)を風乾 li壌当り10 0

ppmと なるように,木力11した。 ま た, ガ」のCr【; i呑カロ

11映にFe!(「 eS OJ・7H2())を Cr. 濃 度の3倍(重

柱比)に なるように添力||した。これ ')の全添加液

士は50mでとした。各処F14容器にフタをし,30℃ の

1,iilたキに入″して 1ロ トJ, 7日 目, 30H目 における

Cr,「 cさらにEh,pIIを 測定 した。また,30日 目

にll i鴻幡こか ')取り|||して風乾したJl壌についても

同様に測定 した。

Crな らび↓、二Feの 手山出,イ花は lN酢 陸アンモニウ

ム(pr14.5)であり,さ らに水オ由出のCrも i只J定した。

これらはlARtt ti壌1対 jHl出液 5の 比率で 1時 間振

とう後ろ過滋を供試 した3な お,30日 日以降の風

乾北以外は,|ユi問Jlを使用した。

Table 29. Treatment of cxanlination

EleII■ent

分析 メデ法はつ ぎの とお りである。

Cr全 含篭; |に接原子吸 光北度法によった。

CI tヽi l;セSフ
ィラ ミンとMI B IAiで

｀
浴媒オ由庄|し,1京

‐」・吸光光度法 で測定 した1ど
。Fe;α ,α

′
ジピ リジル

による比色定登法で測定 し,塩 陸 ヒ ドロキシルア

ミン添加1の布無で全Fe,F e ! |を 分別 した。

2)C r 6 , C  r lに よる水柿生育様夕件 とFcゼ
|

添加 の効果

1)で 供言式したJュ壊 を 1/5()()Oaワ ク
ド
ネルポッ ト

に入れ,第 29表に示 した処理区を設けた。

施肥壁はポ ッ ト当 りNO.4ば ,Pゼ050・5g, K 2 0

0 . 3宮を化成肥料で施用 した。なお,灰 色台地土に

は解押)ン 72宮 をi木カロし, 力やつ 7月 22日 に N (研 じ西変

アンモニウム)( ) . 4 gを進肥 した。水稲 「ゆ うなみJ

を 6月 6日 移村rtし,  ガラス,制 主で歳培 した。収

性は 9月 1 8日である。 さらに灰色十i地上の一部の

処理区については翠年 もJ二記同様の施肥量,品 梅

Element cOncentration (mg/air dried sOi1 looog)

Cr61

CI」イ

Fe!+

20

0

0

40

0

0

60

0

0

200   200   300   300   400

0     0     0     0     0

600  1000   900  1500  1200
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l nddcd Fご 3は、jl lln

dricd Dそlv dli(,(1

(1)H45)

crl十

11)wそiter          (2)1ぃ くNIII()A(

Fig。14. Extraction rati0 0f Cr

(Br()wll 10wiand s()il,と、dded

1 00pplll)

土は第15図にテJ(した。

褐色低地上についてみ る と,力(留水 (八)|| | | | |

によるC rhは 1日 目では添加濃度に対 して70%の

抽出十1イトで
｀
あるか,7[l  F lに は 5%に ,,】々!掟してお

り,30日 Hで は校 出されない。「cJI添力|||ズ:のCri i

は 1日 日か ら激〕:掟して1()物以下 であ り, 7H目 で

は既に検出 されなか った。 lN昨 西々アンモニウム

抽出によるCr卜 は 1日 日で3()%汗1!であ り, 水 よ り

もす山出時の遺元が進んでい る。また,Fc!添 加区

では 1日 日か らC r6 1は枚出されなか った。さらに

土壌 を風乾 して もCr(十1は校 |||しなか った。
一 方,

灰色台地土のC r6 1遠元は褐色低地Jlと!とって余 り

進んでいないことが認め られた。しか し,FeJ添

加区のCrい は褐色低地」i同様に激"百蛇してお り,風

乾上では30日日よ りもさらに〕1北少 していることが

高愁め 'Dれた。

以■の ように, C rい の注元はJ l壌の種 類に よっ

て呉なるこ とが明 ' 9かになったが,そ の要 閃を校

まず,「11壊に添加 したCrい の経時変化をみるた

めに, 各抽出,たによるCrの ,添 加濃度に対するす山

出告Jイトとして,褐 色低地■は第14図に,灰 色ヤド地

I D : i 、

( 1 ) 十ヽヽたi t c i

dlicd

1   /       3 ( ) を 1 1 1 -

1〕をiv      dliCd

lD lN NH10Ac 11)1145)

Fig.15.  Extraction ratiO()f Cr

((学r之iトマ upland s()il, added crlヽ |

1 ( ) ( ) 1 ) p l l l )

占寸す るために,各処叫区のF eの れ| 1出濃度を第1 6は1 ,

雰'171用にウJ(した.

ここでは l N昨 践アンモニウ″、( 1⊃H 4 5 )す山出の

令「cとF cどのネト時変化 をみた。まず,褐 色低地上

についてみ ると,対 H ( 1 1文:はc r .添 力| | |メ1にくらべ て

1日 |十ではほほ|!」じであるが, そ″し以1作は全F e`,

Fc」|と
も高 く推移 している。また, これ らの土壌

を風乾す ると, 1日 日に近づいている。
一リブ

｀
,灰

色十】地上についてみ ると,ヤJ川1「えの全F cお よび丁e ! |

濃度は褐色llR地Jとよ |)も招
:しく1氏いことカサっかる。

1日 日の全卜
｀
c濃度は「e」i木加区が☆ も高 く,また,

Fe! 1濃度はC rt i添力|ぼで
｀
低 くなってお り,褐 色低

ナ也11と,生って処理の差がかな り明瞭にみ 'っれた。

7H日 ,30日 口になると「e!1濃度は余 り変 化 して

いないか,全 「ei農度はitti減してお り褐 色低地二上二と

は共なった傾向 を示 した。 これ らの」1壊をllt乾す

ると,全 「e,農度は余 り変 'っないが,Fざ は,WiJ戒し

ていた。

じ

や
、



弥||は1-:北 ,竹道の農耕地におけるlll令属問題に関する布チF究

つぎに,各 処FT区のp Fiおよび
｀
Eh変化を第18図,

第19図に示した。

pHは 褐色低地Jとの方が灰色台地Jlよりも高い。

また,下littli線:とも「c」添加によるlDll llt下がみられ

1200

Day
dried

Fig.16. Fe conccntiそitioll lll brow明1 lowiand

s o i l  e x t r a c t e d  w i t h  l  N  N H 1 0 A c

( p卜1 4 . 5 )

Bro、vll l()wland soil

(〕rをly uplalld soil

Dav

Fig.18. Changes of pII in sublllerged soils

た。褐色低地上では対,({区が30日目に最高値を示

し,風 乾によってそのイドIが1氏下したが,C r 6 1添加

区で1よさ')に高くなった。一方,灰 色十】地上では

すべて30日日で技1氏のpll値を示し,風乾によって

〇     ― ― O

O十 ~十 ~~~十 一〇

△ ― ―― ― △

△ ―――――――――一―十ヤ△

●―――― ― ―●

● _―――十~~‐ ●

addcd Fe!1 300pplln
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C ( ) I l t l  o l
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をlddCCi

t ' ( ) i l t l  o l

C「i1300pl)m

Cr(Ⅲ
Ⅲ
100pr)nl+「 c」

Ⅲ
300pprll

Cl・` 1('01〕lDIll

CllⅢ
l 1001〕

pl■1+Fc」
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Fig。17.  Fe concelltration in gray upland

s()1l extracted with l N NH40Ac

(pI14.5)
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Fig.19. Chages of Eh in submerged soils
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1日 目のllfに近づいている。

Ehは褐色低地上が30ロヒJですべて技低1亡tを示し

たが,灰 色台地封1のEhは0.5～0.6Vと 高 く,ま た

経時的な変化がほとんどみられなかった。

2) C I |ヽ十
,  c I、

1  に
よるァlく汗1鴨′とす∫Ⅲiダ半と「

｀
c= |

添加十の効果

まず,生 fデ調イこ結果を第30表に示 した。

Cr｀
1の

水稲車i育に及ほす影響をみると,上 壌の

梅英I〔によって共なることが認め 'pれた。褐色低地

!とは 6月 22 H時 フ11〔でギ:丈, ■数ともC r iⅢI添ナサ|1没度

が高 くなるにつれて劣る傾向であったが, 7月 10

日の幼植形成期頃にはそれ 'っの差かほとんどなく

なり,そ れ以L作はみなli可じような生育経過を示し

た。一方,灰色台地土は6) 1 2 2日時点で C r 6 1 6 0 p p m

区を境 として単丈・其数に明暁なたがみ 'Dれ,そ

れ以_11の添加区は■二育が 者
[しく劣った。 し かし,

7月 10Hで は6()ppm区の差数が料 し, 7月 下句に

は80ppm区の巣数 も増加 してきたが,収 枝期でも

革梓が細 く,全 体に紙色を与とし」二育i墜延傾向であ

った。C rhi100ppm[えは苗傷 みがひどく途中でなIF

タヒした。Cr‖
ド
4()()ppm区は山1」1壌とも良好なHi育

を示 した。Fe」
‐
添加区のrll育は褐色llR地上の場合,

対買(1区とほとん と
S差

がなかった。一 方, 灰色十iよ也

土 では CI・6 2 0 ( ) p p m , 3 0 ( ) p p■lの各Fざ 3 1 1子戦添力1 1

1ての生育か初期か ' D不良であった.

つ ぎに,収 量調在結果 を第3 1表に示 した。

褐色l l R地土の玄米五はC rち 1 0 0 p p m区: , C r A  4 0 0

p p m区 とも用川1区と大となか った。F c l添 加1江は

全般 に対川1区と俊 デ,ないが, C r 6  4 0 ( ) p p m■「c」

2 0 ( ) O p p m区だけ は‖f蛇1丈した,

灰色十i地! 1 1につ いてみ ると, C rⅢ
l添

加|では ぷ( )

pp m区から激減 したが,Cr+ 4 0 ( ) p p m  t X lは☆JIイ(「えと

変 らなか った。「e」添加1区の うち,「ざ をCr 'の

5 +占壁添サ〕llした区は減収 しなか った。しか し,C  r h

2 0 ( ) p p m以_ Lの区ではFc」
i 3 1キ

単と添力||した|ズ:が波

‖文した。

収穫期における水柿体 ■来の分析ネ!f果は第32表

に示 した.

まず,P 2 ( ) 5濃度 をみると,褐 色低地JlではCrち

2 0 p p m区, C r‖
i 4 0 ( ) p p m区

,  そしてCrⅢ 1 0 ( ) p p m十

Fざ
- 5 ( D ( ) p l ) H l区

が☆J I I“区 とほぼ同 じであるが,その

他の処Fl l区はやや高い。
一 方,灰色台地上のPせ( ) 5

1挫1支はC ri+180ppm区 ,Crti 30()pp‖1と4()()lDl)mlズ1の

各Fc! 31キ 土添ササ||IX:がとくに高い。

Fci農度はIJll il壊ともC riⅢ 添 力||:iとが 多くなると

〕!戒少 しているが, C Iヽ
‖

添加のち|夕4 `準は余 りなかったご

Jし11)'10 」uly 25 Scpt 18

Table 30. Growthes of rice plattt

l)Brown 10wland soil

Jt,Ile

1 r`catincnt

Control

Cr 20 ppm

, 40 ,

〃  60 "

"  80 ,

, 100 ,!

Cr!  400 ppi]]

44      255

47      255

46      230

47      220

44      195

46      205

71       32()

77      345

74       35()

75      330

26

24

42()

430

395

395

415

405

2 5

3 0

76

7t]

3 1 5

355

47      290 61

62

60

58

58

58

58

60

57

440 76 335

C r 1  1 0 0  p p田

′,  2 0 0  ′′

"  3 0 0  ′′

"  4 0 0  "

45      300

45      305

46      245

75      355

75      360

78      335

79      305

80      295

7想      31()

77      30()

75       275

２３

２６

２５

２３

２２

２５

第

２４

5 5

4 5

8 0

5 0

42

425

t 4 4 0

425

400

405

4 1 0

3t10

385

46      190

45      290

45      230

45      230
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2)Gray Upland soil

」une 22 」uly 10 」uly 25 Sept 18

Plant     Number  Ear length  Number

height  of culm culm length ::rTreatlnent
IDlをlI■t

hcight

Nullnber    Plant     Number

of culr■l    hel宮 ht    Of Culrln

cr6

cr6+

24

27

26

16

13

15

21

23

21

26

19

27

19

26

6 0

7 0

6 0

2 5

2 5

2 0

42

48

47

38

27

11

380

400

395

260

130

350

355

375

350

295

365

Control

20 ppm

40  "

60  〃

80  "

1 0 0  , !

100 ppm 十 Fe2・

十  〃

十  〃

十  〃

十 〃

十 坪

十 ″

十 〃

300 ppm

5 0 0  , ,

600  ,,

1000  ,|

900  ,十

1500  ,|

1200  ,,

2000  ,,

５７

６５

６５

５８

４８

一

355180

200

230

200

120

5 5

5 0

215

220

230

275

100

245

130

295

Ratio

７５

８０

８４

７８

７９

一

cr3 400 ppm 55

7 0

5 0

4 0

7 0

2 5

6 0

3 5

8 0

〃

００

〃

００

〃

００

42

45

36

47

29

47

30

45

60

62

54

61

48

61

57

60

345

410

280

360

160

365

190

435

82

77

72

75

58

77

69

78

355

385

320

345

190

350

270

405

TreatIIlent

Control

cr6 20 pplln

′, 40  ,′

′/ 60  〃

〃 80  〃

〃 100 ′,

cr3・400 ppm

cr61100ppm tt Fe21300 ppm

〃 ′′   〃  十 〃 500 〃

〃200 〃  十 〃 600 〃

〃  〃  ,′ 十 〃 1000 〃

,,300 〃  十 ′′ 900 ′ ′

〃  〃  〃 十 〃 1500 〃

′′400 ′′十 〃 1200 〃

〃 〃  〃 十 ′′2000 〃

Table 31.ヽ
ア
ields of rice plant

Brown lowiand soil

Brown

r i c e

g/pOt

258

269

233

290

273

290

100

104

090

112

106

112

271 105

Gray upland soil

Brown

r l c e

g/pOt

235

280

284

233

155

240

271

295

169

290

8 0

269

8 2

2 5 6

Ratio

100

1 1 9

121

099

066

102

272

302

294

258

254

239

241

173

105

117

114

100

098

093

093

067

115

126

072

123

034

114

035

109
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Table 32. Concentrations of elements in ricc 01ant

Table 33。 (3henlical properties Of after―soils harvested

C

TreatIIlent

Brown iowland sOil Gray tlpland soll

pplla

Fe 心7111
％

一戦
ppm

Fe
％

一晩 卜/11〕

Control

r6 20 ppm

″ 40  〃

,,   60    ,,

,1   80    ,ア

,,  100    〃

011         558         596

012         519         909

017         416        1449

014         538         986

014         421        1343

015         457        1241

010

006

010

012

026

９０

４９

０２

８９

４９

・

３３

２５

７２

６０

０３

・

r3+400 ppm 013         565        1162 014         520         735

r6■ 100 ppm tt FeJ 300 ppl13

"   〃  〃 十  〃 5 0 0  〃

"  200   "  十  "  600  〃

〃  "   "  十  "  1 0 0 0  〃

〃  300  "  十   〃  900  〃

〃  押  坪 十  〃 1 5 0 0  〃

"  4 0 0   〃 十  〃 1 2 0 0  "

"   〃  〃 十  〃 2 0 0 0  "

015         378        1188

010         438         995

014         700        1197

016         762        1112

016         995        1210

016        1084         -―

017         754        1339

020        1421        1645

009         405          811

012         483          837

012         275         1038

010        450        1215

022         336         1236

012         489          -―

028         360          -一

〇16        570        1911

Treatment

Brown lowland sOil Gray upland soll

lN NH40Ac

(pH45)
pH
(H20)        ppm

FeCr

Ex

ppm

障in

lN NH10Ac       Ex

(pI14 5)

pH

(H」0)         pl〕 nl         pI〕 nl

Cr     Fe     A/1n

Control

r6・ 20 ppm

力 40 〃

" 60 〃

″ 80 〃

,, 100 ,|

620      18     1442      69

6,20      59     1566      89

620      85     1428      89

625      111     1356      87

620     140     1263      91

625     158     1231      92

825      37     513      12

815      51     351      15

815      74     291      13

820      81     232      10

815     100      183       10

805      129      199       8

J‐400 ppm 595     382     1284      92 840     334     133       6

r6‐100 ppm tt Fe3‐ 300 ppm

〃 〃  〃 十  〃  5 0 0  ,

"  2 0 0  〃 十  〃  6 0 0  〃

"  ″  〃 十  〃 1 0 0 0   〃

甲 3 0 0  "  十  〃  9 0 0  〃

〃 ‖  〃 十  〃 1 5 0 0   〃

〃 400 押  十  〃  1200  "

〃 〃  ″ 十  "  2 0 0 0   "

610     202     1445      97

585     176     1474     100

580     320     1356      99

545     254     1059     116

570     419     1106     106

515     386      881      111

515     474     917     110

485     441      795     117

815     140     388      16

800     147     377      19

790     221      218       14

800     239     511      20

770     305     200      16

770     331      563      24

720     357     202      20

750     353     417      31



またFe!添 力|||メ:は褐色llRtt liでは添力|ドc」が0()()

1)pmtt liでその料力||がみられ, さデ)に 31キhとより

も5作十!iと添加区の方が卜
・
打かった.1天色十)地!liでは,

やは り31キ!子とよりも51ギ|!峰ti奈力|は1のブブが高いが,

31芹与と区は十J II“1〈よりもかえって仕い 十ヽ町1向にあっ

た.

lヽn】セ度は1向li壊とも作処ヂ出二よってi くヽなって

お り,ま た,Fざ |フ禾ナJIl kもCr―
il添

加!itが多くなる

につれてその濃度か高 くなる|と京向にあった。

つ ぎに,跡地 li壊の分析粘米 を第38プtに示 した。

十' j色l l R地1 1 ;  p HはC  I J 添`力1 1にでは 片J照 区 とほは
｀

十ェ」じ十l iを力(した力f , C とヽ・
, I「c J添 ザJ I Iでは 1 1 1ドした。

l N内 1山夜アンモニウユ、に よるC rれ| 1出|十1合 (添加 濃

度に★J十する)はCI 【ヽ十1 1木力|| ! t tカギ多くなるほど低 ド1蚊

向にあ り,ま た,lfざ 添加|!iとの 多い方がややllR下

していた。Fe濃1死はCrコ1,Cl・li木
力||によって低

ト
ム
し, 1デざ i木力|1隊:も片寸サ|(11X:よ|)1氏い。iどtl突4■卜11l i挫

1芝はCド｀
 , Clヽ

キ
 1添力|1豚、ルも京寸||“|ズ:よ|)料力||して才j

り,1■J i森力|| 1丈はさデ,によ11カ| |していた。

灰色十iナ也li ; 1 ) 1 1は株 リン添力11のためかなり十ギおか

ったか,1‐
｀
c」添力||には対|1住区よりもやや11【t、C r

の抽出il i lイトは作処Pl ! |てとも褐色ll R地■よりやや低

かった。1・
｀
c濃1芝は褐色十1【地■と同様にCrⅢ, C  r i

添)」| |によって低 1ヽ
‐
しているが, その本

!1 !度
はさらに

大きかった。「c!添 力|| |ズ:もヤJ I I“1ズ:より低いが,そ

のうちCr '‐2 ( ) ( ) 1 ) p  l l lと3 ( ) ( ) p l ) n lのI「ざ 5 1キl tとi奈力11 1丈

は対||“区とはほli可じlF tを,ふした。|| : t換
″円i障11 1 ,どを1芝は

Crち ,CIヽ
十
 添 力|1区でやや〕r☆少任〔|十」にあるが,「c」|

添力「は1では高 く, とくに 5倍 !をと添力|| |なでその1げ〔向

がけ占iい。

以 liのように,C r・ の生育|【ヽキ1手は褐色ll t地1 1よ

Table 34. ヽ
rields of rice plant

((3ray upland soil, ′11`le second ycar)

Frcatinent
Brown

llCe

g/pOt

ColltrOl

Cr6・100ppm

Cr6-200ppm 十FeJ1 6()Opplln

りも灰色十ド地Jlの方が強 く発現するが,そ のなか

で,より生市障害の強かった灰色十ド地JlのCr61 1()()

pl】111メ1と,CrⅢ 20()pp nl,300ppmと40()ppmの各I「e!|

31占!Fi添力|1区の 2年 目の収登調 奈結果 を第34及に

示 した.

その結果, 各に とも多少のは ',つきはあるが,

1年 目と通 って′よ育 もよく,玄 米収士とも対
ム
IFt区と

人差 ないことがわか ったぃ

3.考   容

Cl がヽ柄ドi物にとって必夕!ア〔'こ素であることは現 れ:ま

での研究 では吉″ユめ 'pれていないい
。

一般 に札に物体

|11のCI 濃ヽ1虻は微 特とであり,土 張 にCr資 本オを添力||し

ても作物体中のCI・濃度はほとん ど射加 しないH13

したがって,Crに よるJi壌汚染は農作物のJi育出|

告の観京か デ,問題 となろう.

水柄の水耕救■では,C rhiは 5 pl)mかデラtifが発

′liし,1()p pin以11で者:い 卜ヽ村lt手がみ られ,Cr‖ に

おいては50ppnlでhliタビす るとい う報t亨
い|や

,CIヽ
(ⅢI

は()lppmで ｀
収ととが 9官;」‐ l pI)mで 41判けけ,1()ppnl

では|十1「クヒし, また,Cr十 の場 合, l pprlで
｀
収 戦が

41判, 1()1)p rlで3杵1になるという報 tl千がある
ふ|い

.

Ji壌 中のCIうに よる水柄体への朴夕響についてみ ると

CI 'ヽ は 18～2ぷpl)mの添力||で
｀
は障ti子がないが,101)p,1

添加ではオ忠数が少な く減収するとしlFキ111 ,  C I1ヽ 1

( 1材じ内夜クロ″、)の 場イトでは ,452  p p l nでttl l i死する例
l干
,44 4～ 740 p l ) m添加 で〕̀党】又す る例lHlのほか,800

p  p  n l添加で も形で半がないという報告
取卜

もある。

この ように,Crの 生育障卒発現 濃度は一定 して

お ′っず イく|り|な点 も多いが,CIヽ
1+|のメデがCrAIよりも

その毎性か強いと推定でき, C r h汚染土壌の水斥品位

育状iケ』よ1二壊中のCrぶ|の
汗夕態変化科lJ死の進 いによっ

てかな り労tなること力f把じとさメとる。
一対士にCt・lⅢ の

選 ブこはpI14 . 5以_liでは極めて,生いがら
,た ん水上壊

中のCrち の出 ブ亡は土壊 |1打差はあるものの比較的!速

く進む。この上映問差の主要ほ|は[L映中の可給体

1「e介鼻tの多少であることもriユめ られた。

水稲の生育 をみ ると,「e濃度の高い褐 色llRt t F L

ではCl」i10 0 p p m添 加 で もlT常に生育す るのに対

して, 灰 色台地上で
｀
は60pp m添 加1以 Lで 障害 を受

けている。すなわち,土 壊1対のC rい
1避

7 L速度のと

速 と水汗品1 1育1特学手の発現 ならびにI J役村I ! 1支がほは
｀

′,   300 ′′

′,   400 〃

十

　

十

900 1′

1200 ′′

202

231

185

151

203
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一致 している。
一方,C ra十は400ppm添 加1でも生育に異常はみ

られなかった。上述 したCr‖|の生育障害発現濃度

に関する不明確さの第一の要囚は試薬添加による

pH低 下程度が土壊によって異なるため と思われ

る。本実験で供試した褐色低地土は緩衡能が大き

く,Cr‖
1400ppm区 の跡地土壌のpHは 5,95と 比較

的高かった。一方,前 述の報告1「1によると,C ri

が452ppmで ｀
枯死したその推移は,杉 柚後翌 日に業

先 2～ 3 Cmがま化 し, 5日 後には梓f死している。

跡地■1壌のpHは 4.85で｀
あるが,移柄時のpHは それ

よりも低かったと推定される。すなわち,C rl十の

溶解度はpHに よって大きく変る。C ra十ぉ ょびcr61

がpHと IE hの変化でどのような形態変化をするかネ

ルンストの式によって理論的に求め,第 20図に示

した。

これからも明らかなとおり,pH5.5以 _上ではC r3

は溶解度積が10神 と極めて小さいCr(OH)t3と な

+15

4     6     8     10

pH

20,Eh一 pH diagraIYls of

Cr and Fe

って沈殿するか,pI15,5以下ではCr01121が,pH

3.95以下ではCr;|が出現する。これ ')はCI (ヽ ( ) H)i、

と異なって浴解度が高 く,当 然水稲の障害発塊に

関与 していると考えなければならない。 したがっ

て,Cr卜 の水稲障子発現を検討するに当っては試

薬添加によるpII変化を考慮する″Z 要ヽがあると思わ

才しる。
一方,C rilの方がCrhlよりも生市障害性は低い

ため,C r6+による水稲生育障害を軽減, 回遊する

には,各 種布機物を施用してJl壌の達元化をある

柱度進めることが有効であるが神|,ここでは pII―

Ehとの関係およびFcと|との関係を理論的に校言」し

た。第20図から,C r61からCr‖|への遣テ亡はE llのlll

い方が容易であるが,さ デ)にpIIの低い方がより容

易に送元される。すなわち,pI1 4とpH 6の場合を

比較すると,前者では後者のE llを0.23 V llR下させ

たのと同じ効果がある計算となる。また,「e2Ⅲか

らい
｀
etiに西俊化 さ″しる亀HttはC rFi+からCr‖

|に
'と'こ

さ″しる電イ立よりもかなり1とい 。ヽ単ネ屯にC r 6 1カギ,C r‖
.

に達元するには 3個の電 rムの交換が必要で, これ

をFe」|) F e lへ の陵化による電子の放出によると

すれば,C r ( ; - 1モルに対 してFe 2 1  3モル″Z 要ヽ とな

る。

p I 1 5 . 5～6. 5の場合では下記の式となり,C r 2 ( D ,

が達元されてCr( O  F J ) 3となった反応系は西々凹:側に

1頃くことになろう。

C r2 0, +6Fe!|+17H20=2Cr(OH)t号 ↓+6「e

(OH)3+10H I

これらのことを想定 して行ったFe2+添加試験結

果からもわかるとお り,Fe2 1添加によるC r6‐の水

稲生育障害韓減の効果はある程度良好であった。

ただ,水稲茎葉中Fe,農度が1000ppm以_11ではFc過

剰障害の出ることが報告されてお り
1」

, 本実験の

褐色低地Jlのように可給体Fe濃度の多い場合はFe!

添加によるFe過来J害をけ|き起すことも観察された。

いずれにしても,CIヽ
61は土壌のたん水処す早によ

って経時的に遠元されるため,水 稲生育 も回復す

る傾向を示す。また,障 害を受けた灰色台地上の

c r6+100ppm区も2年 目には良好な生育を示 して

いることから,通 常栽培では経年的にCr卜の酸化

は起らないこ とが認めら才した。

Fig
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第3節  6価 クロムの時期別添加 と水稲生育の

関係

Crの 土壊'け染はクロ″、製だ卦li'束■1ナ坊のほか, メ

Ⅲノキ,皮 ■ クロユ、なめ し,火 楽製造,マ ッチ製iと,

4料 ,巧I装等かデっの工場排水による局地的な汚染

で, かつてく定期な場合が予想される。したがって,

ホ稲の′士二育ステージの達いによるCr61の障害本i!度

を把拡してお く必要があるため,以 下の実験を行

Table 35.(Eharactelistics of soils tlsed

Soil

text(lre

SL

SL

H」0

Humus

%

CEC   Base

me/100g  Saturatlon
percentage

820

557

Brown iowland soil

zへndosol

535

605

KCl

437

500

1 0 0

9 7

Table 36. Yiclds of rice rDlant〔 ind total amoLint of cr61 applied

一５
”
一
電
運
歩
費

ｃ
多
ｏ
」
口

Tinlc of Cr' ap191led

Control

l r`ansplar]tintt time

(Befol‐e 19uddlillg)

Trarlsplallting tiine

(Arter pu(ldlill富)

30th day をlftel‐ tralls

plantation

Booting stage

Concelltrをltioll
of Crl(lpl〕1にd

ppnl

Totalをlll10unt
of Cr61 applicd

mg/pOt

0
― *

164

322

625

65

2 1 5
- *

815

63

126

256

575

25

1 1 2

196

495

0
― *

149

120

330

61

197
- *

577

57

129

262

610

25

86

186

510

184

125

Death

Death

186

169

79

175

182

1 7 1

180

1 7 8

153

1 3 7

222

100

082

088

045

099

113

072

108

093

072

0 6 1

108

109

109

097

100

068

1 0 1

092

043

095

099

093

098

097

083

074

121

Brown

嵐/pot

233

191

205

104

231

263

1 6 8

252

2 1 6

1 6 8

1 4 3

252

253

253

225

Ratio

弓
∽
ｏ
℃
伊一＜

Control

Transplalltintt time

(Beforc r)uddling)

TI′ansplantintt time

( A f t e r  p u d d l i l l g )

30th day af(er tralls―

plantatioI]

0

3

10

20

50

3

10

20

50

3

1 0

20

50

3

1()

20

50

0

3

1 0

20

50

3

10

20

50

3

10

20

50

3

10

20

50

Booting stage

* No treatllaent



った。

1.実 験方法

1)年試土壌 は褐色低地上 とすよ|ボクJlの 2千,1交ナ〔であ

り,そ の理化半 円:を第35共に示 した。

これ 'っの風卓よli壊1.9kHを 1/50()()aワクネルポ

い/卜 に入れ, また,ホ ットにはサ1丘化 ビニノじ製の L

午 !|レ(イブ (内径 2(.mです下キ|よにす芭11丘ケ(を あけ,十

イロンろ紙 とクi t冷ネケを巻いた もの )を ナ【| ! i i生した i

C rい 添加 洛滋濃度は ( ) ,  3 , 1 0 , 2 0 , 5 0 p p mで l T l

クロム峨 カ リウンヘを水道水にi マヽか してf t t  l l」した

その1也の1メ:も水道水 を使| |」した。

CI いヽ・
i示力|1博日なli日寺サUIは千多hドiナリ| 十1蛇力ヽ きliけ、 5) j 3 ( )

日)‐斥多本|lt期1(イくか きイ及,  6)1 1 11),301111(本 多lllr

「lから30日日, 7) 1 l  H )お よび椛〔はち みサUl(7

) 1 2 5日)で , 各|てとも9)11日 以卜作は水,と水のみ

とした。 な お, 本多h11サUl( l t 力ヽきlil ) i木力|||ズiはそ才し

そイし所定のCr.i ″ヽ, 1死でたん水,代 か きを行い,本み

hれサ瑚 (代か き後 )添 加|には水jと水でたん水,代 か

きを行い,そ の後、 それぞ才し|"予定 の(lIコ,7↑ヽ1化を添

力||した。Crli  i ″ヽi l花はホ …ットの_li水がナ1北少す るす,に

適1・I加え,た だちにノ、イフか デ〕li映注進液 を 3 1l J

↓ユどl14きとって 11水に戻 し,C rh の術蝶を行った。

その他のC I 高ヽ
―
添ナ」1 1 [ても|け千

‐
定 のC I hヽ iマ

iヽ l化を Lぺに

i木)サ11し, _lil記とli」じ1来竹二をイ十った.

施肥 ilとは N050g,1)を ()品061貫,Kせ()(),43Hを化

成肥料で施用 しゃナ【|ボク■は さデっに過 リン峻イ「灰

を リン内2吸斗丈係数の 3%に 当る57点 加 えた。杉杓11

日は 6)11日 ,収 性 [1は9)122日 であ り,水柿「め

うなみ」 を救培 した,

2.結 果および考奈

水柿の収 !モ士制 作な',びに Cr・ 施用総 1子とを第36プt

に示 したぃ

まず,褐 色lll地11についてみ ると,杉 ll期 (代

か き首j)か 'っのCrち 添力11は各区 とも■fデ前
｀
十か デ)

形摯|とがみ ら才とるが, 101)pm,2()1)pm区はイ余々に 回

復 し, 8月 初めには対|ltににかな りといつ き2()?θ

柱度 の) [党1文であった。5 ( ) p p m区は余 り回復せず,

50?ぅ柱度減1文した。 3()日 日か ')の添力|は:は 3 pl)H】

以外の区が〕!掟収 したが,  これは杉為にずfド1体の質が

劣っていたのがその大 きな原因である。柚ば 'っみ

|ズ:はC IⅢ 添力1 1の形でJ ¥はみ デっれなか った。ナ|、|ボク■

についてみ ると,杉 札1朗1(代 か き前)か ')のCrhl

添力||は1()1〕pm区 で約3()%〕!支】文し,20pp町1,5()pl)in区

は111「タヒした。杉杓れナ明 (代か き後)の C rh“添力||は3

1)pm区で
｀
はli夕辛半がみ ')れず, 10ppm区 でネ町1()物〕ェ掟

J文した.30日 ||カギっの添)」||では 企 り〕茂収せず,穂

ば 'っみ 1明添すJIIも収 ilとにはすっつ きがみ デっれ るか, 各

添力|1区とも余 りれ北1丈していないと推定 さ″した。

以_11のことか ',,水稲の′4i育時サ明冴」にCrち 昨if千

の発現 しない li限lrtを】と走す ると,

杉hrt丹1(代か き前か らのCI lヽi 添
力11)iCrii lt)1)1)m

添力||では |1lⅢ ll壊とも 2()～3()らのi成】文を,J(した。

したがって,こ の1 1、析サU lかデっのC r・ l i限伊tは, l r t原

ら「|十が散+ 1干しているように 1 1〕p m前 後であろ う。

本多れliサUI(1くか き子をか ′)グ)CriⅢ i木力11):,世 ブ亡し Dヽ

すい■壌 では1 ( )～2 0 1 ) 1〕m ,逃 ブ亡しに くい■壊 では

3～ 5  p p mが1 1眠とみ デっれ る。

杉れド〔後3 ( )と|トド 作J i壊とも2 ( ) p  p  n l本+ 1 1度
が l i l (で

あろ う。

たはは デ)み|リド j堂ブ亡しや すいi壊 では5 ( ) p I ) n l村1 1 1芝

まではコ成収せ ず,逃 ′としに くい[ l i映では2 0～5 ( ) p p l n

カミ|をはくと″U、才っ才しる。

この ように,水 柿に片」す るC rhの 過宋」障ti手は li

!真|111】iかあ り,1lJ^キ十キ体I“
｀
c合 liとの 多い li験ほどCrち

|

のアli育1様ti;本
十
11度は仕【い力、 水 n子の′li育1時サ明によっ

て もその千
t i t l芝

が共なる。すなわち,ア1 1育の初I U Iほ

どCl,ち の 過宋‖昨宇子は低濃度で起 きることがriユめ '9

′した。 また, C  r hは 水i ″ヽ性 であるか ら,■ 壌 の林

千デiよ |)もC rri,1こiケイtさ才した|||:1慨ナ+1/Kによるとrtォ去
′
i'手

の 方がlTlれとさ才しる/くきである。 し たカギ′って, 水 布高

のCr｀ 障十については汗:沖を用水C r6だと1芝を調命す

ることが よ リイ「効 であろ う。

第 5章  マ ンガ ン過 剰 の 問題

作物のMl l過宋1障十についての布片究は既に数 多く

イiわれている1・|十ド|IⅢⅢふ
。 徳 岡デ91中JIはJi壌に用

ム
して

60C)1〕p nl添)」|十で水 柿にキがあるとし,キ|十ゎinlは坊1世

ブ亡1生Mn】と1芝か23()～39()ppmtt liの上壊はMn過 剰

水111で冴)ると報キ1千している.

北i任道における水11111壊の易逃た性Mll濃度は第

1称t,第 1キ の結果か ',,ふr均 168ppmであり,二li

嘆別ではグライおよび灰色十1地土が 339ppmと 高
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く,つ いで褐色llk地111991)1)nl, クライ 11187pl)m

となっている。しかしながら, 11「i己のlriよ|)高い

泌1度を示すナじ|、モの一洋|;を観奈 した11(りでは 1ヽ11過宋‖

によるrti市陣キのイf無は判然としなかぅたみ)。

これデ)のことか デっ,水柿の生fドに及はすlllnの■

壊および+4:物体の1拍1容濃1度を1ケごil寸す るため,以 下

の1)司介およびヴt朽'こを行った.

第 1節  マ ンガン過剰水日の実態調査

北海道内においては第21図に示 したとお り,本とヽ

山ゃ後志式つ判」走ナ也九党にMn鉱 1lJカギ偏泊:してお り, こ

の地域における水1lJ!li壊の易逃ブ亡性卜hl泌と度は高い

1町1向にある.ま た,既 述 したように水|||li壌は111

二11壌よりも一般に坊逃尤性卜4n泌と度が高 く,liF記の

地域以外に も比岐的高い地点がみ 'っれた。このた

め,易出 )亡性M高農度の高い 2, 3の 水111について

実態制介を行った|

1.J」イ注ナ也フギ、【

調介地′ギ、〔は第211Ⅲ判に示 した.こ れデっの作地点は

それぞれ回||1町部で小河|||夕)1琉 城にあり,汗だ机水

が壮初に入る水IJ[11は冷水の形十`卜を受けやすい位

rtにある。ヽln過宋‖水lllの実態調体結舛こは第37共に

ラJ しヽたが, 各調査地点のN()は例えは1-1, 1-2,

1-3の 順に済に漑水l欣水ロカギっの出1聯が郎tれている。

2.結 米および考劣ヽ

F i g . 2 1 .  V e i l l s ( ) f 1` 1 l  a l l d  F e , a n d  t h e  p l ( ) t s

stirvcy(,d 1ヽ1l t()xicit)r i1l rice plant

代調?にでは各地点とも1枚 日の水Il部の易避尤

性Mll濃度が高い1町〔向にあり,ilま沖え水の流入によっ

て林げiしていることが推定 された。 と くに,2-2,

3-1の 各水 1l Hlの濃度は10()Oppm以_11であり,ま

た,玄 米中のMni捜1党も高 く,収 士 も皆無ないしは

50%本tl度でサ)ることか′),Mn,也来」世卜告が推定され

る。ただ, 各地区 とも水田部は冷水の様夕糾とが懸念

され。 と くに1-1の 地点は全体にその影響を受け

やすい位iFtにあった。

したがって,本洲介で1よ易逃フ亡性Mrl濃度が1000

pp nl科i!度以_11では玄米中のM11濃度 も高 くMil過剰1特

キi手を受けていることが推定さオしたが, それ以 下の

場合は判然としなかった。ただ,坊 送元性Mn,農度

がli」村1!度である2-2の 1枚 日「li火部と,3-1の 1

枚日水ルと部の玄米濃度 とを比較した場合,前 者の

方が後格より低 く,か つ,pllは高い。このことか

ら,高p ll:L映7)方がMIlは水柿に吸1文されにくい何〔

向にあることが把:定された。

第 2節  水 稲の生育に及ぼすマンガンの硫酸塩

ならびに塩化物添加の影響

、1をli;lい
| は

坊逃メ亡14MnOが 10()Ogl卜J500mさ(Mllで

387ppm)で初期生育が遅延 し,頼 花数が少な く,

また, ポ ット試肢では材こ内左マンガンよりも焔化マ

ンカン添力||のプすがMIl過来1水111の実態に合うとして

いる。

しか しなが '9,添 加|アニオンの水稲に及ぼす形

4半に関しては必ず しも充分には校吉寸されていない

ため, これデ,アニオンが水柄生育な')び
｀
にJi壌成

分に及は
｀
す形綱モ ,以下の実阪で校i寸した|】

。

1.実 験 方法

瓜乾打41 tiした祖色llt地■2.8kgに硫西友マンガンと

,li化マンガンをそれぞれMnとして風乾■1壌当り600

pl〕in,12()()pp Rlとなるように添力||,1とイドし,1/5()()0

aワ クネルホッ トに入れた。また,Jl壌 浸透iイ死を

す呆取するため,第 2柄 ,第 4キ ,第 3節 で作廷用し

た L年 'i!八ィブを各処理区にメ怖生した。供;式Jl壌

のす号!化学性は第38表のとお りである。

施肥!ことはポッ ト当りNO.50g,Pせ(D50・61宮,K20

0.43Hを 1ヒ成肥料を用いて施月]したっ水柿 「ゆう

なみJ30日 市を6月 1日 杉札rtし, ガラス,制 とで

栽】ギ千した。収性 日は 9)128[1である。水補ネ合は水
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Table 37. 2生ctual survey on 心ブIn surplus paddy soils

ぁ
〓
【電
０
０
ｄ

No

Number of

paddy soil

fIムorn inlet

Situation

of soil

c01lected

Soil Brown rice

pH          Easily reducidle
(H20)        Mn  ppm

Pい     s2)    Pl)    s2)

障in   ヽ 7ヽeight   Ratio

ppna    g/111!

弱
Ｆ
馬

ぁ
一Ｅ

1 - 1

1 - 2

1 - 3

Iniet

Center

Outlet

Center

50       56       243      808

55       60       477      588

57       61       477      358

55       61       450      424

55       58       464      556

54       58       278      331

076

092

073

074

079

070

061

1 1 3

103

102

105

100

２９

５４

３９

４５

４２

４４

一
４０

２４

２７

一
３０

３２

３‐

Inlet

Center

Center

inlet

50       51        51      969

50       57       338       104

51       58       217      161

47       50        87      594

49       52       259      651

44       49       194      304

2-1

1

3

5

5

7

5

Inlet

Center

Center

Outlet

Center

58       63       861      755

53       64        66      437

53       64       305      411

56       65       265      411

53       59       477      464

51       65       464      901

104       305      089

64       379      110

56       372      108

61       437      127

89       407      119

81       407      119

82       173      050

52       199      558

50       329      096

2-2

64       65      1656      808

62       64       649      609

61       63       556     1139

Control Center 343      100

一三
の
０
０
モ
一〓
の

3-1

Inlet

Outlet

Center

lnlet

Center

Center

62       64      2318     5285

60       54      1377     3311

53       52       583     3735

52       52       596     1192

52       54       464     1695

52       52       424     1722

54       57       350      397

51       52       397      562

49       49       392      307

164         4      001

109       220      054

68       410      100

59       410      145

57       420      102

56       440      107

31       240      059

28       515      126

21       495      121

Control Center 410      100

1)Plowed sOil 2)Subsurface soll

Table 38。 Characteristics of sOil used

Soil

texture

pH Base

saturation

percentage

Easily

red

A/1n

ppm

H!○ KCl

Humus

%

CEC

me/100g

LiC 600 470 253 517
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道水 を用いたが,そ の化学成分は第39表に示 した。

2.分 析方法

とと壊成分の抽 出は,1止潤土壊 を用 いたが,跡 地土

壊 は風乾Jl壌を用いた。

易送元性Mni農度,世換性Mn,農度および水抽 出各

成分濃度;風 乾■壌 1対 各抽 出,た5の 比率 で 1時

間llltとう後ろ過 して供;式液 とした。

作物体i供 試試料 を硝陸,j出ナi丘素践で分解後ろ

過 して 作成分の供f式液 とした.

1ヽ11,Ca,卜4gは 1京r^吸北 胸 度法,Kと Naは 炎北

北度法で
｀
分析 した。 P2()5は モ リブテンブルー法,

S()ヽは比iとも法
卜によった。Cl は モールの滴定法

Ⅲlに よったが,作 4勿体のCl は 巣業粉末の一定 戦

を(la()ととと合 し,水 で為朝状 とした もの を55()℃まで

徐 々に鴻t度 を |とけて灰化す る。その熱水ろ過液 を

供f式液 として 卜`
,滴 定法で測定 した。

3,実 験結 男t

l)rl育 収 社洲介

ri育収主調査結果 を第40共に示 した。

まず,硫 向夜マンカ
｀
ン添力||1天をみると,600pp m区

グ)ギモた,生 数は対サイ(|てと変 ′)なか ったが12(X)ppm

区では初期41f「か劣っていた.し か し, その後い|

復し収量は対貝(1区と変 らなかった。塩化マンガン

添加区をみると,60()ppnliえでは卓丈,茎数 ともに

少なかったが,後 半かなり対照区に追いついた。

1200ppm区1は初期から極めて生育が劣 り,収 量 も

対Hrt区の20%に 満たなかった。

生育状i)とをみると, 6)J10日 頃から,硫 酸マン

ガン12()Oppm区,焔 化マンガン60()ppm区の下部業

身先端部にわずかな褐変症状が出はじめた⑥焔化

マンガン1200ppmにはさらにひどく, 下音吊か ら一

部 IL部の葉身に褐変ないし|IF死の症状が現われ,

6)120日町1には全部の英身にま褐変症状が出て先

端はl・llタヒした。

2)水 柿の部位別Mnな 'っびに他成分の濃度

水稲体各部位のMni農度を第41表に示 した。

収性期 のMn'農度は葉身>業 新】>梓 >玄 米の順に

高 く,ま た,硫 内変マンガン添加区の方が上紙化マン

ガン添加医よりも低い。また,1山i添加区ともMn添

加1主の多いほど水稲体のMn濃 度は高くなっている

が,生 育の者しく不良な塩化マンガン1200ppm iて

のキ美および
｀
玄米の濃度はとくに高い。

硫践マンガン添加区について時期別Mn,農度をみ

ると,11育 が進むにつれて高 くなるが,Mn添 加畳

Table 39. Chelllical coln19ollents in tap ぃ′ater

n = 5

me/セ
pH  EC

,1・11111()tlll卜71n Fe Ca h/1宮 Na SOf Cl

723   0410   011   002

023   0037   016   003

105   181

047   040

006   093   057

0 0 1   0 1 1   0 1 4

Table 40.  GrOぃ FtheS and yiclds of rice plant

」uly  12 Aug  l Sept 3 ScIDt 28

Treatment

Plallt

hcight

Nurコdel

O f

c u l l■■

Plant   Number

hcight     of

C に1 1 1 ■1

Eをlr    Number

length   of car
―■

Cuinl

length

Browll
rice     Ratio

g/pOt

Control

トブlnS01 600ppnl

〃   1200 ′|

卜ずInC12 600pplll

′′   1200 ′′

573

548

543

523

385

240

245

175

170

5 0

818

775

719

745

620

360

330

325

330

6 5

785

760

798

740

680

290

265

300

295

5 5

215

199

234

202

2 7

100

093

109

094

013
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の多いほどMn濃 度の高 まる時期が早い。すなわち,

対照区とMn600ppm区いずれも各部位のMn'農度は

収穫 日の方がそれ以前よりも高 くなっているのに

対して,1200ppm区 では8月 11日と収穫 日の各部

位のl血濃度がほぼ同じで
｀
頭打ちになっている。

つ ぎに,4Tt穫時における水稲室業の各成分濃度

を第42表に力(した。

硫酸マンガン添加区の各成分濃度は対
‐
月そtlえと比

Treatment

岐して大差ないが,Fei農度はやや高 く,逆 にK濃

度は低下傾向であった。
一方,焔 化マンガン添加

lX~はK,P205以 外の各成分濃度が対月(1区よりか

なり高 くなっている。また,Fe以 タトの成分は 1200

ppm区 の方が600ppm区 よりも高い。

Cl濃 度をみると,硫 陵マンガン添lJ I区がほは
｀

1%で ｀
対IFi区と変らないのに対 して,塩 化マンガ

ン添加lX~は施用童を増すとともに高くなっていた。

Table 41. 障 In concentration in rice plant

Table 42. Concentrations Of elements in the shoOt of rice plant

(Harvest timc)

ppm %

Ca 障Ig

7577

7928

7836

12028

22455

NaFe Cl

Control

h/1nS04 600ppm

〃   1200 〃

MIIIC12 600ppm

′′   1200 ′ ′

509

811

768

1213

722

3029

3214

3016

4354

7578

1745

1619

1857

2320

2801

177

126

146

152

150

028

028

024

019

030

107

102

114

177

330

Treatment
Part of rice

plant

卜71n ppm

Aug ll」uly 14 Se

Control

Brown rlce

Leaf

Iッeaf sheath

Culm

Shoot

1586

707

1213

2100

645

300

865

36

3831

955

419

1455

卜71nS04

600 ppm

Brown nce

Leaf

Leaf sheath

Culm

Shoot

2571

1093

1915

4200

1350

540

1741

53

7335

1846

949

2956

1200 ppm

Brown nce

Leaf

Leaf sheath

Culm

Shoot

3429

1543

2632

9500

2300

1105

3753

59

9620

2441

1058

3969

障InC12

600 ppm

Brown nce

Leaf

Leaf sheath

Culm

Shoot

64

9100

1953

1114

3629

1200 ppm

Brown rlce

Leaf

Leaf sheath

Culm

Shoot

100

14186

7060

2888

8787
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また,参 考 として供試土壊 としたlal場の水稲 「ゆ

うなみ」の生莱のCl 濃 度 を同時に分析 した結果

0.45%で あ り,ポ ッ トの 方が高い傾向にあるこ と

がわか った。

3)Jl壌 抽 出液のMni農度,浸 透液のpH,EC

お よび
｀
水抽出カチオン濃度

跡地Jl壌のMn'農)支を第43表に示 した。

これか ら,1山j添加区 とも同 じ添加量の区のMn濃

度はほぼ同 じであ り,か つ易遣 ケ亡性の大常IS分がi買

換14:であるこ とがわか る。

Table 43. Min concentration in after―sOil

harvested

Treatlllent
mg/1000g

Ex Easily red

Control

心ブInS01 600ppm

′/   1200 ア,

X/1nC12  600ppm

′/   1200 〃

つ ぎに,土 壌浅,二液のpH,ECと 水抽出カチオ

ン濃度を第44表に示 した。

pHは Mnの 添加算:が多くなるにつれてわずかに

1氏下 したが,ECは 添加 したアニオンのTlrl類によっ

て者 しく相1通してお り,S Oiよ りもCl の 方がは

るかに高い。一 方, カチオン濃度は十占i添加|なとも

同じMn添 加景ではほぼ同じであ った。跡地土壌で

はMn,K以 外は高 くなった。

4.考   祭

重金属過乗J障害等の試験には実験や管理のしや

すさからポット試験が有効な研究手法 となってい

る。水補給 としては水道水を用いたが,閉 鎖系で

あるために開放系の水日と違って各イオンが集積

する。 日本の河サ|十の総平均水質
mは ca o.44,Mg

O , 1 6 ,  K O . 0 3 ,  N a  O . 2 9 , S 0 2  0 . 2 2 , C l ~ 0。1 6

m e /せであるが,本 実験に用いた水道水はこれより

も相当に高 く, とくにCl  が 高い。このため, ポ

ット内土壌のECは lH l場の水田よりも高くなってい

よう。栽培期ド1中の水道水供給貴はおよそ20せで

あり,ポ ットヘのCl付 力H量は18 0 0 m 8 , S O :は5 4 0

m呂であった。一方,言式薬か らのCl~添 力日量は塩化

マンガン600ppm,1200ppmEX~でそれぞれ2190m8,

4380m息, SO生 添カロ量は硫酸マンガン600ppm,1200

pI〕m区 でそれぞれ2954m息,5908mgで ある。 これ

らの加算 した量がそれぞれポットに入った量にな

る。

これらのことから,ポ ット試験の方が現地より

もMn過 剰の形響が現われやすいと推定できる。

ボット試験等において土壌溶液のECは 添加するア

ニオンの電下Fによって相達することは既にす旨摘さ

れておりЮ51,Jと
壌浅透液の測定結果 も同様であっ

た。また,焔 化マンガンのように,置 換侵入力の

強いカチオンを伴った試薬を添加 した場合,Cl

はほとんどが溶液中に溶解しているためにそれと

当主的にカチオンが浅出して くることになるが,

その場合,置 換使入力の弱いNa>K>Mg>Caの

順に浴出して くる告である。しか し,浴 液中には

Naや Kの かなりの部分がすでにたん水によって浴

125

400

888

463

932

159

613

1063

628

975

Table 44. pH and Eh in pcrcolation water of soil and concentrations of

cations in soil solution extracted 、vith distilled water

Treatltllent
P c r c o l a t i o l l

water
Concentrations of cations me/セ

」une 15 」une l 2へfter―soil harvested

pH in.品―Gn Ca トブIg   K  Ka 心71n Ca トブIg 障InNaK

Control

lVInS04 600ppm

′′   1200 ′′

MnC12 600ppm

′′   1200 〃

68    153

67   181

65   347

66   355

65   506

1 5    1 7    0 6    1 6    0 1

5 7    6 4     1 0    2 0    3 1

1 1 4    9 5     1 1     2 1     8 6

5 7    5 5    0 8     1 8    2 5

1 1 8    8 6     1 1     2、0    7 5

3 8     3 4    0 4    5 4    0 1

8 1      7 0    0 5     5 3     1 0

1 3 1    1 1 4    0 5    5 9    3 1

7 6     7 4    0 5    5 3    0 9

1 1 5     9 5    1 0    4 1     2 7



出しているために,マ ンガン試業を添加 した場合

に溶出量が多いのはCaや Mgで あるこ とが推定され

たが, 第44表からもそ才しが妻づけら才した。 ま た,

6月 1日 と跡地上壊の水抽出カチオン濃度をくら

べると,後 者のKは 減少している。これは水道水

の K濃 度が極めて低いことによるためであ ろう。

つぎに,水 稲体単業の各成分濃度をみると,硫

酸マンガン添力|1区は Kが 低 下,「eが高 くなってい

るが,そ の差は小さい。一 方,塩 化マンガン添力||

区の各成分濃度は研S陸マンガン添加区と共なり,

Kと P205以 外の成分は対照LX_より高 く,水抽出塩

米濃度 と同傾向にあった。

さて,一 般に重金属の水稲への生育障キをみる

には,既 述 したように試業に作」
^1地

するアニオンの

適否も重要な要因である。硫内変マンガン添加区で

は1200ppm区 まで
｀
余 り収量には朴夕伴 しなかったが,

塩化マンガン添力H区は1200ppmlてで者
をしい生育障

害を起 し,収 量 も,抑成した。松岡らち1は
水稲の生

育は濯漑水のCl が 02%で
｀
被筈が著しいとし,中西,

中村751は()。1%で やや正常と述べている。本実験で

は塩化マンガン1200ppm区 のCl は 約2200叫 /で

(ポット内の水量を2を として焔化マンガン中の

Cl~量 か '9舌十算)と なり, Cl に よる障千年の可市ヒ

性がある。すなわち,1紙化マンガン12()Oppm区の

生育障害の特徴は実身のなrFれること,分 けつ数が

減ること, また英身ホIF】i被告は栄養生長!明の方が

生殖生長期よりも受けやすいことなどであり,1li

害を受けた水稲の特徴
ぷ71と類似していることであ

る。したがって,こ の区の水柿はClの キを受 け

Mnや その他の成分が吸収されやすくなったと推定

される。 こ れらのことから,Mnの 過乗」告を検討
‐
す

るには塩化マンガンのデーターは適当でないと判

断した。

作物体のMn'農度についてみると,水柿体其葉濃

度2000ppmで 障手 を受けた例や4000ppmで もキを

受けないなど様々な報告があるが2ぷ'相,本 実験の

結果では収穫期の基業濃度3()00～40()Oppm以 1とが

Mn過 来」幸発現濃度 と推定された。その場合の跡地

風乾主i壊の易還尤性Mn濃 度は約1000ppmで あった。

第 3節  水 稲体 と土壌溶液のマンガン濃度に及ぼ

す落水処理の影響

イfiJ,藤原111は
置換性Mni農度の共なった2 fh rl類

の■壌を用いて, 8業 令から2過 1判水IJ状態 と畑

状態にしたものについて業身のMni農度を測定 し,

後者のメデが前杵よりもMnの 吸収が著しく多いと報

十1千した。そのす1!山として,水 分供給の制限により

水柿 白体の生理状態が変化することを挙げている。

しか しながら, E上壊浴,イ花の1白iからは↓ユとんど校f寸

されていないため,共 なった酸化迷元状態下にお

ける土壌浴液中のMn,Fci農度の変化と水柿体のMl

吸収 との関連に活 日して,つ ぎの実験 を行った。

また,C tl, ZnをJi】表に,本力||した場イドについても1'11

せて検討した日
。

1.実 験および分析方法

1)水 [日および畑状態による!11壌溶液と水柿

体の車金属濃度

前封iで用いた褐色llt地■2 8kgに風乾i壌 当り

Mn600, 1200ppm,Cu100ppm, Z n500ppmの 各rTl

金属1研S践|liを添加1汁とイトし,1/5000aワ グネルポッ

トに入れた。施肥上と,水 稲品INlllや栽培方法は前飾

と1司じである。女問】人態区 (女出)の 開始は博村イと丹1唄

の 8)14Hで ,それ以降は■壌表由Fが乾かない柱

度にかん水し,水 ユ1状態区 (水Ll)は 】文性 Hま で

たん水状態においた。li止潤Jl壌と土壌浴液の採取

は落水処理開始後 7日 日に行った。■壊浴液はp「

3.8まで遠″じヽ法で採取 し,迅速にECを 測定 した後,

lN塩 陸数滴加えてMn,Fe濃 度を測定 した。

2)重 金属添加■壌の水111,畑状態による

インキュベー ト試験

1)と同じ褐色1氏地Jlの風乾i壌 10()Hを2()()mで容

ポ 1)エチレンビンに入れ,風 乾封1壌当りMn60(),

1200ppm,Cu200ppm,Zn50(ゎ pmの 各五金属研じ峻

塩を添加汁と合 した。水田状態区 (水同)は 技大容

水量の140%の 水を入れ,畑 状態区 (畑)は 同じく

70%の 水を入れた。これらのJi壊を20℃の中モ鴻1生

に入れ,26ロ ロインキュベー トした。その問,毎

日数十分問フタをあけ力
｀
ス交換した。これらの土

壊について,土 壌のEh,pII,上壌浴波の重金属濃

度 を測定 した。
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2.実 験押f米

1)水 卜lJおよび抑1状態処P上による■壊洛液 と

水柿体の lTl金属濃1芝

第45表に示 した1丈壮調介結果 をみ ると, 水[J,

畑の 作処Pl区:とも対川il丈よ り若十〕百蛇llt傾向にあっ

たが,途 中の生育状i)とは全般に良好であった。

つ ぎに水柿体 芸業の こ令属濃度 とその比 を第46

表に示 した。

Table 45. Yiclds()l ricc pinllt

Top

g/pOt

Mni農1支はMn添 加 i土のJ,背加に伴って高 くなり,

また,畑 の方が水凹よりも相当に高い。ただ,畑

のMl1 6001〕p nl区と12()Oppmlズ1はほ↓F同 じ濃度で

あった。Zn添 加1区においてもMll'農度は高 くなって

いるが,やは り畑の方が水回よりも顕者であった。

Cu添 加1文1はMIl濃)支は仕い がヽ,同様の1頃向を示した。

Cu濃 度は水田ではMn添 加以外の重金属添加区

が高 く,畑は各五金属添加区とも高い値を示 した。

Condition

Submel‐gence

Surface

dralnage

′
1 r`eatment

499

429

519

503

481

516

442

469

499

480

Ratio

100

086

104

1 0 1

096

103

089

094

100

096

Browm rlce

g/pOt

2 4 8

1 9 9

2 5 8

2 0 1

1 9 0

210

220

240

208

207

Ratio

100

080

104

0 8 1

077

085

089

097

084

083

Table 46。  Concentrations of heavy metals in rice plant and the ratios

FeZnCu 卜71n/Fe

Trcatlllent

Control

x/1n 600 ppm

ふ江11 1200 ppm

C u  1 0 0  p p l l n

Zn  500 ppllD

Contlol

X/1n 600 ppm

Pvln 1200 ppm

Cu  100 ppm

Z11  500 ppm

Control

小ブIn  600 ppm

心ブIn 1200 ppm

C u  1 0 0  p p m

Zn  500 ppm

1*

100     112

(1187)

234    532

340    508

124     140

150    208

100    102

侮つ

126    328

121    253

460    509

219    267

1 *

100    098

(55)

104    144

118    145

100    096

720   1071

1*

100     107

(501)

119    161

137    154

087    093

108    102

100     105

(236)

197    332

248    330

143    151

140    205

*Condition of sLlbmergence        **Condition of surface drainage

FigLlreS in parentheses indicate concentration(ppm)in the shoot of rice plant

Table 47. pH and Eh in sOil, and EC and concentrations of heavy metals in soil solution

under the condition of submergence and surface drainage

Surface drainage

′
「reatmcnt

卜/1oist soil Soil solution

pH Eh     Mn    Fe    ふ rin/Fe
(lnV)  (ppill)  (I〕 pm)

215    352   061

2324   1238    188

4541     130   3493

Control

卜/1n  600 ppm

心/1n 1200 ppm

6 7

5 9

5 3

+123

+246

+293

Subllncl‐gencc

Arloist soll

l,H     Eh
(mV)

Soil solution

Mn   Fc  Mn/Fe
(1)prll)   (pprl)

68    + 29    203    424    048

63    +140   1541   1810    085

58    +264   3108   1238    250



Zn濃 度はZn添 加区がとくに高い以外は水回で

は大差なかった。また,畑 のZn濃度はCu添加区を

除いてやや高 くなる傾向にあった。

Fe濃 度は水田,畑 ともMn添 加区がやや高かった

が,Cu添 力口区は逆に低い1唄ドJをオヽした。

水稲体茎葉のMn/Fe比 はいずれも水田より畑の

方が高い。その値はMn添 加区が技 も高 く,つ いで

Zn,Cuの 各添加区,対 照区の順である。

つぎに,水 回と畑における,互止潤土壌のpH,Ehと

土壌溶液のMn,Fe濃 度を第47表に示 した。

Mn添 加区の水回と畑を比較すると,pIIは水田が

高 く,Ehは 畑の方が高い。また,水 田,畑 ともMn

添力日量に士ヒタ」してpHは 1氏下 し,Ehは 高 くなってい

る。土壌浴液のMn濃 度はMn添 加1登に比例して高

くな り,畑 が水田よりも高い。一 方,Fei農度は逆

に畑の方が水田よりもllRく, また,水 回,畑 とも

M高 00ppmの Fei農度が歳も高かった。土壌浴液の

Mn/F e`比は水日,畑 ともMn添 加量の増加に伴って

高 くなるがぅ畑の方が水回よりも高いこと力垢歓め

られた。対照区の水周,畑 もMn添 加区とほは
｀
1司様

の結果が得')れた。

2)重 金属添加l土壌の水臣1,畑 状態による

インキュベー ト試験

湿潤土壊のpH,Ehと i壌 洛液のECな ど)びに五

金属濃度を第48表に示 した。

pHは 対H“区に比較して重金属添加区がややllRく,

また,水 回は畑より高い傾向にある。Ehは 添加重

lvloist soil

Treatlllent pH  Eh

(llaV)

北海道立農業試験場報十 第 44号 (1983)

ppm

トブIn Cu  Zn  Fe

金属の種類によって異なり,対 照区が最 も低下 し

てお り,つ いで,Mn,Zn,Cuの 各添加区の順に

なっていた。土壊洛液と上澄液のEcは 三金属i剰】|

童に比例 して高 くなり,ま た,土 壊浴液のECは 畑

の方が水田よりも高い。各重金属添力H区のMn,Cu,

Z11濃度はそれぞれ畑の方が水田よりも高 く,Fe,農

度だけは逆の傾向にあった。ただ,対 月(1区はrkHの

方が水回よりもZn以 外の重金属濃度がやや低かっ

た。添加した重金属の上壌溶液への浴出率は水田,

畑 ともMn≫ Zn>Cuの 川女に高 く,Cuの 洛出はご

く微ことだった。■壌浴液中のF・e濃度は五金属添加

量に比例して高 くなっているが,Cu添 加区だけは

水周,畑 とも対照区より低い特徴がみられた。

重金属添加は焔米将〔も含めて他の重金属を土壌

溶液中に浴出させている。洛出されやすい重金属

は,含 堂や形態,ま たE ll,pH等によって共なるた

め一慨には去えないが,本 土壊では水口でみると

およそMn>Fe>Zllの "じ1に溶出した。Cuの 浴出は

わずかであり,他 重金属添加の形組とはほとんどみ

られなかった。

3,考   祭

1)畑 状態による水稲体のMn濃 度増大の

■壌的要閃

不実験は各重金属とも研脱 塩を使用した。した

がって,添 加 した研こ陸の形態変化が水楠体の重令

属吸llkに対夕響を与えることが考え'っれるため, ま

ず,た ん水上壌中での添加硫西友塩の上壌中におけ

Soil solLltiOn Supernatant liquid

Table 48. pH and EC in moist soil, and EC and cOncentrations of heavy metals in soil solution

電
〇
【〓
０
電
〇
〇

Ｏ
Ｏ
宮
①
的
培
①
Ｆ
」
０
ョ
∽

〇的
『電
一『】０　００∞一】コ
の

のイ ppm

障in Cu  Zn Zu

Control

MIn  600 ppm

トブIn 1200 ppm

Cu 200 pprll

Zn 500 ppm

Control

Pvlu  600 ppm

A/1n 1200 ppm

Cu 200 ppm

Zn 500 pplal

037   ]3

242 1340

330 3560

088   66

184  252

026

063

230

0 4 1

1320

005 029

008  103

009  120

016 039

0123120

182  071 016

2680  500 004

2040 1745 006

154  429 025

1220  207 256

040

183

300

068

132

2 7

872

2980

4 0

1 8 0

0 1 1

004

008

0 1 2

005

321

2760

3320

304

1508

084

316

898

155

1 1 9

008

002

007

0 1 3

088

044

2 1 2

353

079

1 5 1

2 2

940

3 0 6 0

4 3

1 6 8

003

002

003

018

004

008

017

028

008

2020

062

032

023

039

014

63  +174

57  +234

54  +257

5 5  + 3 1 8

55  +278

61  +165

55  +253

54  +318

54  +358

54  +317
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る動向について,山 根,佐 際Hぶ十の計第1例に したが

って検討 した。

硫西友は11 2 S ( ) 1 , H S ( ) 1 , S ( D上 の 形態があるが,

第一次解離は極めて大きいため H」S0 4の 存ね:は

無机できる。また,p H 4 . 0以 _ 1 1のH  S 0 4はごく微

笙とで pH5.()以_liでは無枕できる。したカミって, 添

加したS Otは 達元されて硫化物になるが,まずH!

Sが生成すると考えられる。i成 したH2 Sは その

時 の i容'子花の p卜1に よ っ て H 2 S神 1 , I I  S ,  S 」 に解 雛

する。

〔Σl 1 2  S 〕=〔 I IどS Iコ|〕十 〔I I S〕 十 〔S 2〕

イ1とし,〔 〕 は活動度

H 2 S― S ( )ちのE 1 1 - p H関 係式はつ ぎの とお りで

ある。

i 1 2  S  h i l + 4 1七0=S (ヽ +1( ) H + 8 e―

Eh=0.303-0.074p H+0.0()7410g(〔S Ot〕/

〔H2Sid 〕)
= 0 . 3 0 3 - - 0 . 0 7 4 p I I―卜0.00 7 4 b―卜0.00 7 4 1 0 g

(〔S OL〕|―〔ΣH!S〕)

イIとし, bイ直はpHに よって定まる。

〔S(ち 〕/〔Σ H2S〕 が10 1と1()°,1〕H力 4゙0か ら80

の範囲におけるEh一p H図 を第22図に示す。

これから,〔ΣH2 S〕 の封」成はE l lが低 く,そして

1氏pHの メデカf多くなることかわかる。 ま た,〔SOち 〕

‐/〔ΣH2S〕 が10°と101の 場合のE llの違いは小さく,

1夕」えばpH4.5で はEhO～ -01Vの 間でS(llの,壁元が

,生む。 したがって,本 実験の王金属添加七壊 (第

47表 , 第48表 )の Ehが キ01V以 |と,ま た,pIIも

55以 士ぃであることカザ),添 加 したS()上 の送7Lは

余 り進んでい ないと推定さ/1る。

つぎに,共 なった峨化逮ブ亡,1大態下における浴液

中Mn2,Fe」
Ⅲ
の含☆について比岐した。 ま ず,

MIl!一 Mn02の Eh― pH関 係式を示すH中
.

MI〕工+2H2()=MnOっ +4HI+2c~

Eh=1.228-0.118pII-0.029510g〔MnJI〕

〔Mn!〕 が104Mと 10。M,p FJが4.0と8,0の範l■l

内でのEh― pH関 係図を第22図に示した。

こ才しから,E}1が低いほど,ま た位【pl:|ユど〔Mn」
i〕

の存在量は増加することがわかる。

つ ぎに,F e !― F e` ( O H ) 3のE h一pl I関係式を示

すll。

Mn21-MnOJ

4 5 6 7 8

1)II

Fig.22, Eh pH diagrallas of h/1n!1引ⅥnOを,Feぜ十

一Fe( O H ) 1 1  a n d  ΣH! S一SOす (1 0抑生al l d

101M)

「e21+3H20=Fe(OH)|チ +3H!十 e~

E  l l = = 1 . 1 5 8 - 0 . 1 7 7 p H - 0 . 0 5 9 1 0 g〔F e y l〕

〔「e2〕 が10 1 Mと 1 0°M , p Hが 4 . 0と8 , 0の範囲

内でのEh―p  r i関係図を第22図に示 した。

こ″とから,〔「c21〕は〔Mn21〕 と同様にEh, pH

が低 ドするほど土壌浴液中に存私tする量は多くな

るが,1司じEh,pH条 |十でみ`ると,〔Fe2~〕は〔Ml12 1〕

に比較してはるかに少ないことがわかる。すなわ

ち,Ji壊 溶'イ花中に存ね:しうるMn」
|は

Fe21よりも相

当に大 きく,酸 化状態でもかなり存ね:しているこ

とが有″ユめられる。

土壌中においてマンガンは不溶性の 4価 と置換

性の 2価 の形で
｀
存在し,pHが 5.5以下の酸性城 で

は大音格分がMn21となっているのに対 してpH8.0以

上のアルカリ領城ではMnせ
~は

不安定で,不 溶性の

M1102の形で存在する。しか し,pH8.0以下でMn2+

一
＞

）
〓
宜
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の化学的な酸化はほ とんどな く,Mn」 の 自動西変化

はH+濃 度の低 い場合のみに限定 されるというい
。ま

た,本 村
「4は マ ンカ

｀
ン西変化バ クテ |)アを分離 し,

pH5,5～ 7.5の範囲にあるJi壌における不,容1生Mn02

含量の 多い理由 を説1明している。 さ,ラに,加 村,

西谷4「|は土壌 中のマ ンガン菌々化はマ ンガン酸化由

の増殖に伴 って進行 し, また,マ ンガン陸化速度

と土壌p Hと の十幻には密接 な関係があ り,マ ンカン

酸化速度は炭践 カルシウムの■壌添力IJにより将力| |

している と報告 している。結局,上 壌 中のマ ンガ

ンは微 七物による菌変化反応 と化学的出 た反応がIH l

時に進行 しているが,後 その遠元が石灰等の添加

に1半うpHJl井 によって担IJ怖11さ″しることも西変化速)支

を増加 させ る一 囚であろ うとしている|ぷ
。

一方, F e ! |は 空気中では 急、速に酸化 されて「e

(OH)iⅢにな るこ とが知 ')ブして いる5っ

こ′しデ,しつことか らも, F e`」 はM11」
i よ|)も内宏化さ

れやす いこ とが認め られ る。そ して, 水凹に比較

して畑の水稲体のMI l ,農度が高まる理由 として,畑

はよ り酸化状態に進行する過科1!において水ど1より

も土壌 i容iイ花「|の MIli農1愛カミだ、まるこ とと,さらにMil

/「c比 も同様に高まることか '), これ 'Dが庄接水

稲体のMn'農度に反映したと推定できる。ただ,畑

状態を継続 していけは
｀
,Mn!は 徐 に々不洛性のMn

02に由交化さ才してい くと考えら′しる。

さて,前節では収性時の水稲体茎葉のMni農度が

3000～4000ppm以JとではMIl過剰が発現すると推定

した。一方,本 実験では 畑状態におけるMn添力ll区

の収穫期茎葉濃度は6()00ppmに達 しているが,畑

の対照区 と比較すると余 り"古蛇収していないぅこの

原因については検討 してないが,藤 局あ 川は水柿

における燐 と鉄,マ ンガン,空 素の相1′I関係につ

いて報告 してお り,そ の中で, Pの 供給主が多い

と体内のlD含量は上昇 し,Mil,Feカミ多いと逆に波

少する。また,Pの 供給が多いとnucleic P,ph―

osphOlipid Pが初期か')増加 して,と くに初期生

育が促進 されるとしている。したがって,生 育初

期か らMnの 体内吸収量か多いと,Mn白 体の革積

による業組織のネクロシスの他に, IDの吸収や移

送の阻害 も伴って生育障害を起こすがゃ開花期以

降頃のPの 移送がある本11度行われた後からのMn吸

収量増加は余 り収景に影響 しないとも考えられた。

また,北 海j童の水同地帯では ,通 常,問断濯漑,

中十 しは行われておらず,一 般的な落水期|は出植

後ほぼ20日以降である。さデラに,北 海道中央地帯

における水出1土壌 (n=33)の 収穫期圭業のMni農

度は平均1247ppm,土 壌の易送7LttMn濃度は平均

24()ppmであ り,こ れらの問には().732**米とぃぅ紅

めて高い工の相1関関係がイ半デっれている1吊
.

これらのことか '),Jい毎道内においては収性期

における水柿体革葉濃度からもMn過 剰障羊の行無

が判断できると考えられる。

2)垂 令属添加1土壌による他の重金属の

ざと換茂出と水稲体吸収の関係

2)の実験は水田,畑 状態によるインキュベー ト

試験である。したがって,1)の 実験に くらべて■

壊Ehは 高 く,■ 壊浴液中のMil,Fe'農度はlllい。

しかし,重 金属添加による水凹,畑 の洛液中各玉

金属の相7■関係はこの実験でもおおよその把‖が

できると思われる。
一般に, どt換十士入力はC, イ オンの原 r^価が大

きいほど,2,同 一原 子1面のものでは和水してい

ないイオンの半径が大きいものほど大である.ま

た,吸 収母体の陰電気層 と吸着イオンの出1に生ず

ると考えられる化合物の浴解度を考慮に入れる必

要がある」とされているぅ各重金属のイオン半径

はCuと1 1 . 0 1 , M l l !  0 . 8 ( ) , Z l l」
1 0 . 7 4 , F e ! 1  0 7 5 A

で冴)る。添fJ l十三令属の」1壌洛液への溶出率はMn ! |

> Z I l ! > C u」|の 順であったが,そ のうち,M n !

だけは例外で
｀
栽 も冷出率が高かった。Mn!|に つい

てはおそデ,くJi記のi″、角年度の差が推定されるG

水田の上壊Ehは 添加重金属の種茶テ〔によって異な

り,Cuが 技もllR下しにくく,つ いでZn, Mnの 川貞で

あった。また,p Hも ほぼ「司じような"け〔に1氏くなっ

ている。水出IJl壌叫IのEh変 化は一般に鉄系と硝峻

系に左才fされ
ⅢⅢ,また,送元状態の発達は主 として

4ヽ1 の々イ放生4勿ilfl動によっているⅢ`「
。添力llしたSC)七

は土壊El lにほとんどち彰そ弊を与えないという幸Rtと予1(ぶ

もあること力ち ,こ れら重金属は微生物活動を埼け

める作用が大きいと推定されるが,そ れも重金属

によって共なり,1 1記の順にEh低下抑制作用が強

いのであろう。
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土壌への重金属添加は塩基類はもとより他の三

金属の置換渡出をうながすことは明')かで
｀
あるが,

その場合,や は り置換俊入力の弱いMn 2 + , F e 2 1 ,

Z nせ
‐
の|| 1穴に浴出されることが認められた。そして,

これら重金属添加土壌の水田と畑の」と壌溶液中重

金属濃度を比較すると,M nは 各重金属添加区とも

畑の方が高 く,ま た,Z n , C uは とくにそれぞれの

添加区ではM1 1と同様の傾向を示した。Feは各区と

も畑の方が水凹よりも低いが,それでもCu添加区

以外は対照区よりも高かった。つぎに,第 46表の

水稲体≧業の重金属濃度 と第48表のインキュベー

ト処理による上壌浴液のそれぞれの重金属濃度の

相関を校言すした。その結果,M n  o . 8 0 5料, Z n  O .

9 8 0 * * * , C u  O . 7 6 6料, F c  O . 7 8 3ネ
*の

本「]関関係が

あった。

以上のことから,三 金属添加土壌の水回,畑 状

態による水稲体革業の各重金属濃度は畑の方が水

回よりも土壌溶滋の重金属濃度が高 く,柱 度の差

はあってもそれらが水稲体≧葉の重金属濃度に反

日央したと推定さ才しる。

さらに,重 金属によって差はあるが,重 金属添

加は他の重金属を溶出し,そ れが水稲体濃度を高

めることも認められた。また,Cu以 外の重金属添

加区はいずれも重金属添加によって土壌溶液中の

Fe濃 度が高まったこともあって,茎業のFe濃度は

水田,畑 とも大差ないか,逆 にやや高いという傾

向を示 した。一方,Cu添 加区は土壌Ehが低下 しず

らく,土壊溶液中のF c`濃度 も低い。したがって,

このことと,さ らに吸収時での`Cuと Feの 1吉抗等が

革業のFe,農度を低下させた要因であろうと推定さ

れた。

第 6章  銅 欠 乏 の 問題

第 1編 ,第 1章 で述べたように,北 海道内農耕

地上壌のCu全 含量は根室,日 高,宗 谷等が低い傾

向にあり,土 壌別では泥炭土 (畑)が 低かった⑥

また,0.lN塩 西変Brttcu濃度の低 い土壌は主に多

腐本ご1質の黒ボク土や泥炭土,褐 色森林土等の畑地

常に点在 している。
一方,近 年,北 海道の小麦の

栽培面積が急激に増大し,一 時7000haまで減少し

た小麦の作付面積が100,000haを超えるほ どにな

った。これに伴って幾つかの問題が派生 してきた(

すなわち,立 枯病や銅欠乏等である。 とくに銅欠

乏は栽培される場所によっては収穫皆無に近い被

害がでるところから経営上大きな問題 となる。

第 1節  褐 色森林土における銅欠乏

麦にCu欠 乏の発生することは古 くから知 られて

おり7Fl,国内においても1957年に岩手県において

Cu欠 乏の存右:が兄い出されてお り,そ の後の黒沢

ら5 |ヽによる研究,ま た,北 海道においても網走地

方の麦類の銅欠乏が報告された1ぷ)'い|。

1979年,北 海道空知支庁管内中央に位置する三

笠市の丘陵地帯で栽培された小麦に,広 い範囲に

わたって不稔が発生した。これらの症状は出穂 ま

で余 り異常が認められないが,黄 熟期に入っても

黄化せず,緑 色を呈 したままで不稔小麦 となる。

収穫期近 くになってか らは急速に枯れ上 り,正 常

なものよりも褐色が強 く汚れた感 じを呈 した⑥

このような小麦不稔発生地域の上壌および作物

体の分析,さ らにCu施 用試験を行った結果,Cu欠

乏であることが確認された721。

1.現 地調査および試験方法

現地の試料は収穫期に不稔状況を確認しながら

作物体地上部 と土壌を同一地″点から採取した。なお,

不稔地区は近 くの結実小麦を対照 とした。現地試

験は1979年に不稔の発生 した固場で行った。試験

区は 1区 10m2とし,処 理は,無 処理区,硫 酸釧 2

kg/10a区 (Cu-2),硫 駿銅 4 kg/10a区 (Cu-4)

とした。施肥は全区とも化成肥料を基肥 として用

い, 1 0 a当り, N 6 . 3 k g ,  P 2 0 5 1 0・8 k g , K 2 0 7 2

kg施用した。土壌改良剤および有機物は施用 しな

かった。播種法は ドリル播 きとした。

2.分 析方法

Cu全 含量;硝 酸,過塩素酸分解ろ過液を供試し

た。0,lN塩 酸可溶Cu濃 度;風 乾土壌 1対 抽出液

5の 比率で 1時 間振 とう後ろ過し,ろ 過液を分析

に供 した測|。
腐植;籾‖本製CNコ ータとで定量した。

pH(NaF), lgの 上壊に lNフ ッ化ナト|サウム50

m を々加え,30秒 i幻振 とう後 1分 30秒放置してpHを

測定 した抑|。
作物体の分析;硝 酸,過 塩素駿分解

ろ過液を供試した。

各成分の定量は原子吸光光度法によった。 Kは



炎光光度法で淑」定 した。

3.実 験結果

調査は原因究明を日的としたことか ',,正 常な

生育をした小麦地帯 も併せて行った。その結果,

小麦の不稔発生地帯は褐色森林■に集中し,不 稔

発生地帯の上壌の0.lN焔 確可洛Cu濃 度は0 2ppm

以下で
｀
あった。小友のCu欠 乏発生場所 とCu濃 度

を第23図に示 した。

0,lNナ紙由夜可溶Cu濃 度が().2ppm以_|とでイ輪 の認

められた小麦は調本地″代71ヵ所中わずか 1″点であ

4ヽillcin(,|)に1

った。また, Cu濃 度が l ppin以11あるとli壌では,

不稔小麦は発生 しなか った。

調介■壊の中か ら,().lN怖内々可i″ヽCu,どと度が().2

ppm以 下の小文 を不稔 と結実にわけ, 用 月そ1として

l  p p m以 1との l i壊をそれぞれ 1 0点ずつ 無 作意 に

抽出 し,そ の化学1 4 1を平均値でラj (すと第4 9束の と

お りとなる。

0 . l N上紙内を可,容C u濃 度が( ) . 2 1〕p m以 下 の■壌では,
/ Tく稔 と結実の問に不稔区で

｀
p H , 1 l i ) i【飽和度がやや

斌iぶcい
″ゃ
さ

f()icAt s()il

させ
'

M i k とi Sを1

c l t  v

l Ⅲ
｀
o r

i wを1 1 1 1 l zをl w a

c i t v

―
0   1   2klロ

Fig.23.  I)lace catised Ctl defictenc、工 111 、vheat

13iown

l()rcst

sl lil

C i l c i

l ) l a l l t

Table 49. Chenlical iDroperties of soils stll ve卜 red

ぎ孫
ぜ

F)1をiCe Cを1(lミcd

C[l dcficicnc)

0 1N HCI DittnchOn of  pH

Cu    ttollth   (H20)

Under   Sterile    58102
0 2ppm  Norina1   611()4

Above lppm Norllla1  611 05

2 5 1 0 3   1 1 8 1 4 0

2 4 1 0 6   1 4 5 1 5 2

t33112

0131 002     180 1 065

()12 1〔)03     2211 1()67

Ex basc llle/100g BをlSC

saturatloll

lDcrcentage

01N HCl

卜71g ZnCuCa

o 9上o 3

1 1 1 0 7

181 1 121

562 1 137

低い以外は置換性サ十た基も,0.lNl猛 陵由rtt Cu,zn

濃度においてもほとんど差は認められなかった。

つぎに,封i壌条件 と可浴性C il濃度の関係をみる

ため 01N塩 確可洛Cu濃 度 とCu全 待量 との十関係を

みたが,耐 j者の問には関係がなく,ま た,0,lN端

確可浴Cui農度が0,2ppm以 liの土模におけ る腐榔

含主は 4～ 13%と かなり広い範ljrlに存ね:し,十Ⅲ考

との1古1にもロナ11晴〔な関係は,i融めデ〕れなかった。

そこで第24区lには火山性i壌 の特徴を示す とい

ノつ才とるpH ( N a F )と0 . l N塩峻由rt t C u i農度の関係を

示した。本法による火IJ t t i壌はp1 1 9 . 2以_ 1ととさ

れているが,可洛性Cu i農度の高い褐色ll R t t  l iやク
｀
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Table 50. Concentla々tiolls of heavy nletals in tOp of wheat plant

ppnl01N HCl  Dishnchon ol

Cu glo、、lh Cu Zn「c 卜/1n

Under Stelile    0 75+026   135+50 96_!_18

6 8±44

9 0■5 1

―

一　
十

一
一十

一

３０

２５

一３３

0 2ppnl   Nol‐
llla1  1 31J_062   87+17

Abovc lppll■ Norllla1  2 91!043   76上 19

( ) 1

(908

006

004

()02

0 0 1

0008

o()06

0 0 ( ) 4

o 0 0 2

・lRll)cness

,Stelllity

7 5  8 0  8 5  〔) 0  9 5  1 ( )

Soil l)II(卜とllf)

Fig。24. Effect()f sOil pH(NaF)on O.lN IICl

Cti colncelltration

ライ_11はpH(NaF)7-― ぷグう特伍レロに才jさ まる″刃こ

片サして,0.lNサ ti内夜pri″ドcu濃 1弦が0,2ppm以 下の Jl

壊 はp H ( N a「
｀
) g . 5～1 0とiれ 範ヽμlにあった。すな

わち,火山11lJi壊の牛、+4生が強まるほ ど0.lN士統門々可

洛Cu濃 度が低 くなる傾向 を示 した。

小友のイく稔の原1大|を札lt物体側か 'っ|サlらかにす る

ため,収 桂サ明の小 友の地_L部を分析に供 した。そ

の結果は第5()表に示 したが,M11 , Z l l濃度か らは不

稔 との1実l係を,とい出せず,そ の関係が認め られた

成分はCu,農度 とFei捜度 であ った. す なわち,0.1

Nナ|こ山々 可浴Cu濃 度が 11)p m以_liの■壊 で生fデした

正常
'な

小友のCu'農度は大半が22～ 3.5 p p mであっ

たのに対 し,0.l Nサ1丘西変百rttC  u i農度が0.21 ) p m以下

の上壌の小麦はいずれ も0.5～2.9 p p mであ り, と

くに/1くi念′卜友は().5～1.3pl)nlとキしく仕くい濃1空で

あることがわか ったしまた同 じく() . l  N  I l i t t t  P r t t c ( 1

濃度r).2ppnl)以ドの L壊 にあ りなカザ,中てく稔 と為if実し

た小麦の|1町にはCui農1芝に大ブ生はないが,前者の「e

濃度はいずれ も高 い特徴 を示 した。そこでCuお ょ

び「
・
ci農度 と不稔の関係 をり1'っかにするため,柚 物

体中のCui農度 をX軸 に,Cu/ 1ギcll T HをY軸 に して 第

25図に示 した。これか 'っ,為Ⅲ物体中C甫農度では不

Latent Cu deficicncy

Cu dcfictency

0 4 0 6 0 8 1 0  1 5   2 0   2 5  3 0

C u ( p p n l )

Fig。25.  I)lots of nornlal alld sterile wheat pl

allts oll selllllog coordinatcs for Cu:Fe

ratio vs Cu concelltration at a full

ripe stage(each Of the soils ill hokka―

ido)

稔と結実の間にかな り重復する濃度範囲があ り,

け1確に分午」できないのに対 し,Cu/1fe値が 0.008

以下ではほ↓節往実に不稔となり, これ以 Lでは結

実することが|1月らかになった。

不稔地常の現地調介から,三 笠地帯の小麦不稔

の巧〔因はほほ
｀
Cu欠 乏であることが明らかになって

きたか,さ 'っに確認する目的でCu施 用の現地試験

を実施 した。その性育収貴調査結果を第51表に示

す。

これか')も明らかなようにCu無施用Fk~において

は,十 実の収 登はほとんど持無に近かったのに対

し,Cu-2,Cu-4区 においては10a当 り400～530

kgの収壁が得'っれ,生 育は完全にlBB復した。

つぎに,収 穫時におけるJl壊と札ri物体の分析結

果を第52表に示 したぅ

跡地11壌の0.lNナ缶内変由rttCu,農度は無処す里区が

0 15ppmであったのに対 し,Cu-2区 は0,50ppm,

Cu-4区 は0.75ppmであ り,いずれもl ppm以上に

は■'っなかった。また,無 処理区の本ド[物体Cu濃 度

は生業,穂 部こみの地上部濃度が0.67ppmであ っ

Ｏ
Ｅ
電
【
①
Ｌ

¨
ョ
Ｏ
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Culll■  Ear

Treatment   length  length

c  n l      c m

Table 51.Giowthes and yields of wheを it plant Table 52.COncentrations

toID of wheat

Of elements in soil and

plant

てさえもこれまでのところ報告が見当'っない。こ

れらの原因として, 多くの,ナ亡炭地が河)|1流域に近

く,」1砂の汁と入や年土等による土地改良が行われ

てきたことがあげら才しよう。

本節では泥炭土での小麦のCu欠 乏発生条件等に

ついて,前 節で述べた褐色森林土の小麦のCu欠 乏

との共通点や相通フ☆と併せ,若千の検討を行った科
。

1.実 験方法

1)篠 路試験地 (札帆市)

i壌 は泥炭土の水回転換畑である。試験区の処

理は第53表に示 した。

供試面積は 1区 30Bギ,施出巴量はN6.7, P2()554,

K20 80kg/10aと した。品種は 「タクネコムギ」

を用い,器 種量は15kg/1o aとした。試験は1979年

播梅,翠 年収穫の単年である。なお,分 析用の試

料は同一区内においても不均一な生育を示 したの

で,不 良系列 と良好系列に分けてサンプ リングし

た。

2)遠 別同場

現地は水回転換畑であり,土壊はllR位泥炭■であ

る。試料は正常な生育個所と,出 穂不能4同所の 2

ヵ所から土壌 と作物を各 1フ点ずつ採取 した。

なお,分 析方法は前節 と同じである。供試土壌

の化学性は第54表に示 した。

Ex base me/100g CEC P 2 0 5

absorption

coefficient

l142

障【g Ca  me/100g

09 123     548

Grain  Cuim

g/rllど   宮 /mと

C u - 0

C u - 2

C u - 4

626

891

913

30

405

530

580

440

575

7 5

9 4

9 5

たのに対 し,Cu-2区 で1ま1.32ppm,Cu-41X~は 1.

67ppmと なり,Cu施 用によって柾物体中Cu濃 度は

増大 した。このようにCu濃 度が2倍か ら25倍 に増

し,Fe,Mn,Znの 濃度は低下 した。Cu/「el直は不

稔発生の無処理区が0.009であ り,Cu施 用区では い

ずれも0.02以_Lで
｀
あった。

以上のように,三 笠市丘陵地帯の小麦不稔現象

は現地調査 と現地試験の結果からCu欠 乏であるこ

とが確認された。

第 2節  泥 炭土における銅欠乏

銅が植4/4にとって必須要素であることが言忍めら

″してから,す でに50年以上 も経過するが,国 内の

実際圃場でのCu欠 乏に関する報告はそれほど市 く

はない。これらの発生土壌は火山灰土壊か,椀 灰

岩質土壌等であって,泥 炭地上壌のCu欠 乏は諸外

国では古 くから知 られている771に
もかかわらず,

国内において, と くに泥炭地の多い北海道におい

Table 53.Applied amounts of Ca(OH)2,
CaC03 and CuS04・5H20

( g / 1 1 1 ! )

430  730 1040  0

o    o    0  1400

0 0 0 0

Ca(OH)2

CaC03

CuS04・ 5H20

1040

0

2 0

0

0

0

Table 54. Characteristics of soils used

Locality
pH    Humus

(H20)   %

ShinorO Abnorrltlal 47      332

Na

Normal

Abnorinal

5 2

5 2

425

440

1 2

0 9

0 7

0 4

3 8

2 8

245

271

551     1012

581     1256

Treatl■aent

C u - 0

C u - 2

C u - 4

067 78  156  23   9

132 58  69   13  23

167 62  47   13  27

Distinction

Of

growth

Enbetsu
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実験結果

1 )篠 路試験地一石f灰とcuの施用効果―

本試験地周辺の農家の小麦は19 7 9年に者しい不

稔 と生育不良が発生した。調でこの結果,p I I ( H 2 0 )

カギ4.3と キ
:しくllRく,0.lNl縦 西変可,容Cui挫 )斐は().2

p p m以下 であったため,陸 性障害,C u欠 乏のいず

Table 55.Yield of wheat plant

(ShinorO)

Yield(g/m,) 285

Ratio      0 64

216  94   201  445

049 021  045  100

328

074

Table 56。 (3hcIIlical pl本Opcrtics in soils and gro、vthes of wheat plant

Distinction

of ttr()wth

1)11

(H20)

Cuim

iength

Cm

Ear

length

Cm

Degree

Of

deficiency

Cu pplll

Total 01N HCl

Inferior group

1

2

3

4

5

6

4 9

4 7

5 0

5 9

6 9

6 0

138

120

105

1 1 0

1 0 1

2 5 8

025

023

018

020

016

017

519

674

626

613

527

780

5 2

7 3

6 9

6 9

6 1

7 6

Sterility

Nor町lal

Superior group

1

2

3

4

5

6

4 6

4 8

5 3

6 6

7 0

5 6

1 2 6

1 1 2

1 0 8

100

106

340

025

025

025

015

017

035

591

724

693

630

578

765

5 5

7 9

7 2

6 6

6 0

8 0

Normal

Sterility

Norlllal

Table 57. Concentrations Of elements in the tOp of wheat plant

(Harvest tittle,shinoro)

Distinction

of grO、、Ftll P」 05 トンIg Cu Fe トブIn ZnCa

ppm Cu/Fe

(×10-3)

InferiOr group

1

2

3

4

5

6

036

090

078

078

074

052

120

160

189

181

143

071

010

012

015

016

016

009

011

016

019

021

021

009

087

074

092

072

092

165

176

154

157

145

155

113

246

203

297

173

187

160

29

38

49

31

37

19

5

5

6

5

6

15

Superior grOup

1

2

3

4

5

6

050

048

047

059

056

040

097

090

093

108

109

109

007

009

009

012

0 1 1

009

008

009

008

012

010

009

093

187

108

1 1 2

090

164

142

140

129

138

146

58

141

154

150

167

136

156

7

13

8

8

6

28



れに起囚するか不明であった。そのため,現 地試

験では石灰の施用 とCu施 用 (研じ陵釧)の 双方の校

討を行った。この収童調査結果を第55表に示 した。

この結果からも明らかなように,Ca(OH)2少 圭と

の施用 (430kg/10a)はゃや良好な効果を示した力i

それ以 Lではむしろ負の効果を示 し,Cu施 用によ

っては じめて正常な収主が律られた。また,各 試

験区内においては均一な生育を得 'pれなかったこ

とから, さらに同一区内でてく良なところと,良 好

なところの 2ヵ 所か 'ラれ“物体 と土壌 を採取 し分析

した。そのJi壌分析結果 と生育収堂調介結果を第

56表に, flll物体の分析結果を第57表に示した。

これ 'っの結果か ',,Ell壌のCu全 含量は10～14ppm

Table 58.(う haractel‐istics of pcat

の |1判にあ り, c u施 用区以 外の0. l N焔 駿 可洛Cu

濃度はいずれ も0 2 5 p p l恨以下であ り,C u全 含量が

21子になって も0. l N焔 百夜可浴Cu ,農度は0. 2 p I〕n l以

ドにあるこ とが示 された。ただ,こ の試験に1業1し

てみれば,C u施 用区は不稔の発生が認め られず,

C u施 用の効 衆が札i物体の分析結果で も十分認めら

れた。Cu /「封向は0. 0 0 8以下のll l l l体でイく稔となった

力ちCu無施用区では良好系列で
｀
結実 した区のれⅢ物

体でも1点 を除き,C uは l  p p m前後, C ( 1 / / F e lドこは

0. 0 0 8であった。Cu施用区はCu濃度が1. 6 p p m , C u

/Fcllモは0.()15～0.()28と21キ以 Lの値をラJ(したら

以上の結果,本 土壌の小友の生育不良は陸性障

年ではなく,C u欠 乏であることが布任千;よされた,

ぶ()ilS をllld 質loぃFthCS Of 、 AFheat plant

(Enbetsu)

DistiI]ction

Of gr()wth

pH

(H20) 0 1NHCl

Cuim

icngth

C m

Ear

length

Cm

Cu I)I)m

Total

Nollllal

Abl101ちnlal

15

9

030

0 2 ( )

844

364

67

No heading

Table 59, Concentrations ofぜ lcnl(11lttt ill tOp of wheat l)1セtilt

Distinction

of質丁()wtil

ワあ ppinn Cu/「e

(×1 0 3 )P!()5 小71宮 Cu Fc ZnA/111

NorIIlal

AbnOrrnal

054

1 5 1

014

034

1 1 5

1 5 0

65

233

106

255

2 0

4 7

18

6

2)遠 別同場

遊別における小麦の共常発Jillllll所は出右ば不能 な

ほ ど野F〔キな ものであ った。 このi壌 の分析結果 と

生育収 量調査結果 を第58表に,札に物体の分析結果

を第59表に示 した。

これか 'っ,こ の土壌のp llは上に付,共 常 とも1径路

試験地 よ り高いが,共 常発生Jl壌のCu全 含登は10

ppm以 下と1氏く, また, 0.l N Iii西夜口「i容Cui挫 1支も

0 2 p p m以下であ った。

れれ物体のCu濃 度はJi常な生育を示した札成物体が

1. 1 5 p p mであるのに対 し, | | l iはしない荷ri物体 は

1 50 p p mとむしろ高い値 をラJ(した。しか しFei農度は

正常なWi物体の3.61キに もなるため,Curifc lドtは

ユli常で0. 0 1 8であるのに斉」し,共 常れ仁物体は0. ( ) 0 6

と者しく低い1ドこを示した。このように, | | 1札iしな

いCu欠乏の杜物体が工常な村t物体のCu i農1芝より

高い値 となることも観容された。

第 3節 考  察

小友のCu欠乏症がここ 1,2年 のド11に急、湖々に増

大してきたク)は作付1凸「検の料大 と竹抜な関係にあ

る。小友の紋1千は水「ilの転換畑のみでなく, これ

まで小友の作付のなかったところまで拡大されて

いる。北海道の例をみても,1980年に発生した小

友のCu欠乏はほは
｀
全道作地に分布 してお り,その

被害 も少な くない。

Cu欠乏発生の多くは,小 友が出穂し,労【熟期ま
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で様色を上 している.こ れ 'D不稔小友の紙 色は収

性丹l間近になって|IFれliり,や がて い【令色 とは共

なった'アテれたナ|、1褐色 となるため,|十liれ|とって も上1:

常な部う)との言紋別は+1」
^台
ヒである。 こ の ような現 象に

なる原1月については今後の校古寸によ',ね|ゴな'砂ない.

hドt物封Lメ|!LCtlとFcは 密接な1尭1係があ り,|す」えば

トウモロヨンで行った:式校によると,C ( 1が欠乏す

ると柏ドtt t 1 4 xのF cの 革積が増加するが,土 壌にCuを

施用す るとFeの 吸収か|「北って くる.し か し,例 外

もあ り,エ ン ドウを用いた紙培fj t肢ではこれに反

す る結果 も得 デっれている。つ まり,札代物によって

Cuと 1‐
｀
cの関係が 多少共なっていると去 わ才してい る

lh卜
。Cuは 確 々の酵素の1持成成分 となってお り,こ

れ 'ラの酵素はすべ てC( 1の般化)壁)亡,す なわちCu l

与C uどの過‖において,他 の物 F〔の般化逃 )とを起

すのであるが,和H‖色の中では原ナ|夕質 と結合 し,I「c」
|

を西々化 して「ざ とす る11:用があると考えらイしてい

る1 1い
。 しか し,札l t物のC u欠 乏によるれl r物生増!的な

布テF究は余 り行われてお らずHは
,本 実験における小

麦体のCu /「c竹れの生iメ|!的な意味に|:対しても今のと

ころ不り]でサ)る。 し か しなカザ9, と もに出変化逃ブ亡

にかかわる成う)で あり, 既 irlhしたよ うに札lrtt14xの

C uが欠乏すると「eの吸斗文が】効||することもあり,

小友体C tl濃度が 11)pm前後と低い場合は,「c吸収

二との 多少によって不稔と結実の進いが現われると

も考えら才Lる。ただ,出 植するにもかかわデ)ず不

稔となる原閃については,Crahamil に よって花

粉中の高r洛141デンブンの不足によることが明らか

にされている。しか し,出 穂するまでに 生上こしな

い小麦にあっては花粉内デンフ
tン

以前の問題があ

ろう。

Cu欠 乏の診断法として,ど こにサ1守(1セお くかは

重要な課題である。小友体Cui農度は出穂 しない場

合にかえって高 くなる場合があるため, 日安には

なるが'1【'守iにお くのはイく適当と考えられる。そこ

でJ 友ヽ体 (成熟期)で はやは りCu/■
｀
cl'「を)1そ■に

すべきであると思われる。この場合,小 友体を部

位別に//J・lすることは一致 したlriが得に くくなるの

で,地 JI部全体を分析に供 し, Cu/「elごtが(),0()呂

～0,01以下で不稔またはCu欠 乏領城にあるとみて

よいと″獣才ぅアしる。

Ji壊中の濃度ではやはり可溶性Cuで みることに

なるが,0.lNナi丘西変使用ではJL壌 1☆寸
ち
子出出滋 5の 場

イド,泥 炭土で1よ0.23～0.25ppmで も不稔が発生 し

てお り,褐 色森林土よりも高濃度である。これは

Jl壌の比玉 と密接な関係にある。すなわち,篠路,

進別の1山i土壌 とも氏乾細」i容積重が().43～0.53g

/m と々落しく雑い。したがって,こ れを考慮すると

単位容積当りの01N塩 陸可浴Cu濃 度で示すのが妥

当であると考えられる。この場イト,,ナ芝炭Jとの不稔

は0.l N tti山夜可浴Cui農度が0.25ppmで 発生 してい

るが, 容本デ〔当りの濃度にすると0.13μg/mセである。

褐色森林Jlの容積重は()84慧/mゼであるか ',0。lN

ナ|こ西友市]^浴濃度が0171〕pmで は0,14/セgと なり両者は

ほぼ一致する。したがって,小 友の不稔発生は0.

15～0.20μ汀/mゼ附近が境界線になると思われる。

第 7章  下 水汚泥の農地施用に伴 う重金属問題

近年,祢 市化の進展,下 水j主の幣備が進むにつ

れて,下 水汚泥の排出量が年々増大 し,1985年 に

は全田で4`は)万t(乾 物)1年 を超す と他t定されて

いる予
。この技終的な処分方法 として焼却,埋 め

!、工て, i毎洋投案が行わ″しているが環境FRFからも限

界がある。一方,農 業の場においては農業労lE l l l力

の,「文少やホた″肖
‐
の単一化寺の農業事1青の変化に伴っ

て,堆 きめう肥等の有機物施用主が減少し,地 力

の〕!掟退ひいては農業生産力の低下が懸念されてい

る。このため,地 力料進のため下水汚泥 も有機物

資源 として農地利用されつつある状況にありい
,

ド水汚泥コンポストの指標 も示されたlH I .一
方,

熊沢神は下水汚泥の上壊施用に当ってはとくに有

1写!重金属などについての濃度月こ制とともに上壊環

境における王金属の行動 を,食 物;堂鎖を含めて考

慮した |て
｀
,施 用の水準を設定しなければならな

いと指摘 しているように,下 水汚泥はIlrlの々主金

属を含んでおり,一 般にその含堂も高い。また,

脱水 1二I ll中にCaや Fcな どの無機椛 柴剤のほかに

ポリアクリルア ミドのポリマー等の高分子椀集剤

を用いているものがあり, これ'9下水汚!|との性】太

や特性に関しては不明な点が 多い。

したがって,農 用地保全の観点から, これら下

水汚||この化学特性のうち, とくに重金属の形態 と
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土壊中の挙動 を把握する日的で以下の実験を行っ

た。

第 1節  北 海道における下水汚泥の発生状況

北海道における下水汚泥の発生量は1980年度で

22.4万 tに ものぼる。今後,都 市化の進展 と下水

道の普及率から推定すると,1985年 には33.6万 t

という膨大な量に達する見込みである■卜。したがっ

て,今 後はこの処理処分が環境保全_L重要な課題

になってくることは十分予想される。北海道にお

ける下水汚泥の処分先を1980年度についてみると

総発生量のうち,様 農地利用60.6%,埋 め立て24.

4%,一 時堆積7.0%,'〔 //7他8.0%で あり,い かに

紙農地利用が多いかがわなる。

第 2節  下 水汚泥中重金属の形態

まず,下 水汚泥中の肥料成分についてみると,

K20倉 量は少ないか, Nは 3%,P2(D5は 2.5%以

上含み, また C/N比 も10以下で稿莫堆肥と大差

ない。反面,含 有重令属濃度の面ではZnは 1000～

2000ppm,Cuと Mnは 数百ppm,crと Niは数十ppm,

Cdは 数ppm, Hgは lppm前 後 と高 く 491, そ 才し

らを農地に運用すると,土 壌に重金属が苔横 し,

農作物や食物進鎖に対 して危険14が伴う。Somm_

ers'1は下水汚泥を農地施用する場イトには,その化

学組成が極めて重要 であり,下 水汚泥の肥料1画値

(N,P,K含 量)と重金属濃度の双方によって決

めるべ きであるとしている。また,下 水汚泥は日

的生産物 と異なり, 2次 的に産出される廃棄物な

ので,化 学組成および重金属含有率が一定せず,

その変動幅 も大きい。

さて,わ が国において,下 水汚泥中の重金属に

関する研究は,要 因別および処理別の重金属存在

量については数 多くあるが神|,汚
泥中の存在形態

に関する報告がほとんど見当らず,そ のため,下

水汚泥を上壌 を施用 した場合の三金属の形態変化

と土壌中の可溶性重金属濃度 との関係については

極めて不明な点が多い。また,添 加椀集剤の種類

による重金属の形態変化に関 してもまったく知見

がない。 したがって,下 水汚泥中の三金属含量 と

その形態を知るために,北 海道内の主な下水処理

場か ')下水汚泥を採取 し,選 択的な連続抽出法に

よって重金属を置換態,吸 着態,有 機結合態およ

び沈殿物に分離する実験を行った品
.

1.実 験方法

1)試 料の種類

供試下水汚泥は北海道内の主な下水処理場21ヵ

所から,1980年 10ナ1上句に採取 した⑥

汚泥試料はポリアクリルア ミドのボリマー等の

高分子椛集剤 (高分 ■汚!)と,n=7)と 塩化鉄,

硫駿鉄や消石灰等の無機椛集剤 (石灰汚泥, n=

14)の 2種 灯〔であり,す べて70℃で適llt乾燥 した

ものを乳鉢で粉末にし, 2 mmの怖を通して分析試

料 とした。

2)分 析ブブ法

全分析;試 料を硝駿,過 塩素西々 (焔化アンモニ

ウム含布)で 分解 しい
,そ のろ過液を各成分の供

試液とした。なお,残澄は550℃で灰化後重量を淑1定

し,胤 Si02と したっ水および01N塩 酸可浴成分分

析;試 料 1対 抽出液 5で 1時 間妖 とう後の各ろ過

液を供試した。

重金属の形態分析;下 水汚泥中のZnと Cuの 形

態分析についてはStoverら '「の提口: しヽた連続抽

出l」法によった。すなわち,各登金属をK N Ot;,KF｀,

Na4 P2 07,EDTAお よびH N03を用いて,置 換態,

吸若態,有 機結合態,炭 陵塩および研艘 塩 (硫化

物およびその他の沈渋物))の 順序に分離する方

法である。抽出試薬,抽 出時間および溶液と試料

の比はつぎのとお りである。

l MKNOtsは16時間,50:1;0.5MKF(pH6i5)

は16時間, 80:1,0.lM Na4 P207は 16時間,80:

1; 0.lMEDTA(pH6.5)は 8時 間(2回手由出),80:

1お よび0.lMHN03は 16時間,50:1。 なお,各

子山出毎にその残澄に25mセの水を力11えて洗浄し,そ

れを遊フ芭、分離し,上 澄液は捨てた。これは前段の

抽出で残った汚泥に存在する試薬と重金属を除 く

ためである。

以上の抽出によって得られた供試液中のCa,Mg,

Zn,Cu,Ni,Pb,Mn,Fe,Al,Cd,Cr は 原子吸

北光度法で分析 した。Asは DDTC― Agの ピリジ

ン溶液で比色した。llgは試料 lgに 五酸化バナジ

ウムを加え,硝 酸,過 塩素酸で分解 した溶液につ

いて,フ レームレス原子吸光光度法で淑1定した。

なお各成分濃度は乾物当りの表示である。
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Table 60。 Chelnical propelties and total contents of elements in seM/age sludges

Kind Of

se vH/age

sludge

pH
n itern (Hせ01

EC Rough igr」
on号

it‖せ、Stt  r e S d u e雨

cm  物  物

Total

C N P205 K Ca MIg Na Fe Al MnCd Cr Zn Cu Ni Pb Htt As

Polyion

7 61235327551

7 σ11104061105154

ビv   7  26  32  28

8 1

0 8

10

2 3 7 3 0  3 7

8 5 1 0  1 8

36 36  48

1 3 0 6 0 1 5 0 3 4 1 6 招 1 6

0 8  0 2  0 0  2 4  1 6  1 「X 1 0 8

68 42 44 48 48 錫  50

15111抑

物 410

48  36

2鶴 39

69 20

34 51

硝 1 5  1 9

1 6  1 3   2 1

28  88  120

Calcareous

万 99562 196635 89

14 σlll15 337 127 89 16

ごV  15  60  65  14  18

0 1  1 4 1  0 6  0 1  5 0  1 8

0 0  5 2  0 2  0 0  2 4  1 1

57  37  34  38  48  62

招  材 1% 19 54 13 11

抑  311 43 13 21 13 10

幻 4 0 ユ 餅 3 9 9 8 釣

1 9 1 2 3

4 6 0 9

24 39

8切 08

4舞 07

48  88

2.実 験結果

供試下水汚泥の化学性 と各成分の全含主を第60

表に示 した。

高分 「汚泥のpHは 平払J6.05,ECは 平均2.35ミ

l)モーであるのに対 して,石 灰汚泥のpFiは9,92,

ECは 5.62ミリモー と高く,変 共係数 も大きい。ま

た,牙F灰汚泥は高分子汚泥に くらべて相とSi02含 量

が低 く,強 熱残澄が高い。各成分の全含量は変異

係数が24～120%と 比較的大きいが,高分子汚泥に

ついてみると,N,P205含 量は平均3,0%, 3.7%

であるのに対tて K含 量は0。17%と 極めて低い。

Ca含 量は平泌Jl.26%であり,Mg含 量はほぼその半

量であった。Na含 量は平と」0,09%と 極めて低い。

また,重 金属含量はFe>Al>Mn i Zn>cu>Cr

>Pb>Ni>As>Hgキ Cdの "阪に高い傾向にあり,

Cdは 平均ユ.6ppmであった。一方,石 灰汚泥は高

分子汚泥 と比較 して,Ca含 量が工Ftt」14.12%と極

めて高い以夕ヽは各成分とも幾分低い傾向を示 し,

その含量順位は高分子汚泥 と同 じであった。また,

C//N士働よ両汚7ナ芝とも10以下である。これら21点

の汚泥中の重金属含量の間には,Zn―Hg O.75冴料,

Hg一CuO.522キCu― Zn O.500+と正の相関係数が

得 られ,と くにZnとHgの間には密接な関係がある

ことがわかった。

このような化学性状にある下水汚泥中重金属の

存在形態が幌集剤添加によってどのような影響を

受けるかをみるために,連続抽出法によるZn,Cu

の全含量に対する抽出率 を第61表に示 した。

Znの場合,全 含量に対する抽出率は107～111%

であり,高分子汚泥中のZnの形態は有機結合態 (

Na4 P2 07)が68%を 占めて支配的であり,つ いで

炭酸塩 (EDTA)が 26%, 十硫酸塩 (H N03)が 11

ワあの順になっている。一方,石 灰汚泥では顕著に

形態変化 しており,有 機結合態が37%柱 度に減少

して炭駿塩が逆に60%に 増加 している。また置換

態 (KN()3)も 減少す ることが認められた。Cuに

Table 61. IRatios of thc conccntrations extracted 、AFith the rllcthod of seclttential

l‐xti‐をictioll to total contents of hcFiVy metals in seMれlge sitldges

Heavy

lnetal

Kind Of
se、vage
sludge

Total

ppl11

Ratios of extracted concentrations to tOtal contents

KN01 KF Na4P2③ 7 EDTA  HNOJ   Amount

Zn
Polyion    l139

Calcareous    777

2 1

0 3

0 8

0 7

675

372

257

602

108     1070

123     1106

Cu
Polyion       203

Calcareous    125

2 6

294

7 9

1 6 4

1 8 0

6 0

233

287

117

5 4

636

859

Ni
POlyiOn

Calcareous

390

188

1 5 8

2 0 7

8 0

1 7 8

2 8

2 0

247

183

134

293

646

880

Pb
Poly10n

Calcareous

576

544

0 7

1 7

4 5

3 6

427

5 4

674

894

62    1214

40     1042



6 0                 北 海道立農業試肢場報告 第 4 4サ ( 1 9 8 3 )

Table 62. cOncentrations Of heavy,1letals ill scNにlge sitldttcs extractcd 、vith ぃFをit erを111(101N HCl

Kind of

se、vage

sludge

、vater 01N HCl

ppm
Item

ppm

Zn Cu CuZnNi Pb

Polyio11
5 9

( 0 5 )

1 3

( 0 6 )

1 7

( 4 5 )

0 1

( 0 2 )

1959

( 1 7 2 )

0 8

( 0 4 )

Calcareous
1 9

( 0 2 )

1 7 4

( 1 3 9 )

1 9

( 1 0 . 1 )

0 9

( 1 7 )

1 1

( 0 1 )

1 6 9

( 1 3 5 )

Figures in parentheses indicate percentage of soluble cOncentration tO tOtal contents

ついてみると,全 含量に対する抽出率は64～86%

とやや低かったが,高 分子汚泥のCuの 形態は炭駿

塩の部分が23%と 最も多く,つ いで有機結合態,

硫陵塩の順であった。また吸着態 (KF)が Znの場

合よりも多い傾向が うかがえた。―‐方,アf灰汚泥

はZn同様に有機結合態の部分が)!党少し,炭 峻塩,

置換態,吸 着態が増加 しているが,そ の中でも置

換態の増加告」合が顕者で炭陵塩 とともに30%前 後

をどiめているのが特徴的である。

供試下水汚,ナ亡中のZnは 397～1932ppm,Cuは 67
～289ppmであり,本「1当に中まが広い。したがって五

金属の形態 もllalの々試料によって若十の違いもみ

られるが,Zn,Cuの 存在形態は汚泥の稚類によっ

て明らかに相近 し,石 灰汚泥ではそれらの形態変

化が起っていることが認めら″した。

つぎに,下 水汚泥を農地に施用した場合,向 接

的に土壌や作物に影響すると思われる水抽出濃度

と,土 壌中の可溶性重金属の測定法 として一般化

されている0.lN塩駿抽出法を下水汚泥に適用 し,

それらのZn,Cu濃 度を第62表に示 した。

まず,高 分 r^汚泥の水抽出重金属濃度は 2元 素

の平均値ではZn>Cuで あったが,ア「灰汚泥ではZ11

が高分子汚泥よりも低 くなっているのに対 してCu

が13倍と異常に高濃度であることが注目される。

つぎに,0。lN塩 確可浴重金属濃度について高分子

汚泥 と石灰汚泥問で比較すると,高分子汚泥の0.1

N塩 酸可溶Cu濃度は水抽出濃度 と同程度であるが

0.lN塩酸可浴Zn濃度は水抽出よ りも極めて高 く

Zn全含量に対する可溶率 も17%と 高い。また,石

灰汚泥では01N塩 酸可浴Zn濃 度が水抽出濃度

とほぼ同じで著 しく低かったが,0.lN塩西々可添Cu

Table 63. Ca and 2へl concentrations and pH

in sewage siudges extracted v/ith

01N HCl

Kind Of

sewage

sluge

Itelll  pH Ca  Al

物   ppm

Polyion 冴    437   065   162

( 5 1 0

Calcareous
785   184

(130)

Figures in parentheses indicate percentagc of

0 1N HCi soluble concentration to tOtal

c()ntellts of Cを1

濃度は水抽出濃度 と同程度に高いという1頃向がみ

られた。

つぎに,こ れら0.lN塩西変可浴Zn,cu濃 度に影

響を及ぼす と推定される0.lN塩 陸抽出後溶液の

p卜1,Ca濃度,Al濃 度を第63表に示 した。

0.lN塩酸抽出液のpHは 高分子汚泥よりも石灰

汚泥の方が明らかに高い1頃向にある。すなわち,

高分子汚!ナとのpHは 平均4.4で3.1～5,3の範ljflにあ

るが,石灰汚泥のpHは平均7.9で6.7～9。8の 範囲

にあり相当に高い。また,Ca濃 度は高分子汚泥0,

65%,イ f灰汚泥1.84%であるのに対 し,Al濃度 は

16ppm, 3 ppmとそれぞれ極めて低いことが認め

られた。

これらのことから,下 水汚泥中の可浴性豆金属

濃度はその存在形態,抽 出液のpH,化 学性状等に

よって違ってくることが推定さ才した。

3.考   祭

本実験の供試試料は下水処理場や排出源の異な

一″



鎌田壁一 i北 海道の農耕地における重金属問題に関する研究

った汚泥を集めたものであるが,石 灰汚泥は高分

子汚泥と比較して相対的にCa含 景,強 熱残澄,pH

とECは 高 く,その他の成分は低い傾向にあること

が明らかになった。

さて,本 実験の主 目的は下水汚泥中に濃縮され

ている重金属がどのような形態分布をしてお り,

それが可溶性重金属濃度 とどのような関係にある

かを調べることにあった。

McIコarenとC rawfOrd621は土壌中のCuを選択的

な分離抽出液を用いる連続抽出法によって,可 浴

態,置 換態,吸 着態,結 合態, ガス吸収態および

その残沿に分離する方法を開発した。

Stoverらは下水汚,)とは■壌と同様に陽イオン置

換,吸 若作用, キレー ト作用および沈没物によっ

て金属を保持 していると仮定 して, この方法を改

良 し,前 述のように下水汚泥中の金属の形態を進

続抽出する方法を提案 した。その中で,同 方法に

よる下水汚泥 (n=12)中 重金属の全抽出率は全

含景に対 してZn80%,Cu85%と いう値を報告 して

いる。これに対 して本実験の分析結果はZnlo7～1

11%,Cu64～ 86%で あり,高 分十汚泥のCuの 全抽

出率がやや低い1頃向にあるが,IⅢ重金属ともほほ
｀

満足すべ き抽出辛こであると思われる。

そこで,ド 水汚,ナ己中のZn,Cuの 形態をStover'っ

の提醍1した連続抽出方法に基づいてその存在形態

を順位づければ以下のとお りとなる。

Zni ①高分千汚泥

有機結合態≫炭陵塩>硫 西友塩>置 換態>吸 着態

②イf灰汚泥

炭践焔≫有機結合態≫硫践|li>吸若態キ置換態

Cu:① 高分子汚泥

炭践塩>有 機結合態>研 じ陸ナli>吸活態>置 換態

②イ「灰汚泥

置換態キ炭問々塩>吸 着態>有 機結合態牛硫酸塩

このように,全 含貴 と同様に支配的な重金属の

存在形態は下水汚泥の種類によって異なることが

明瞭である。

つぎに,本 実験の採取試料の中にも脱水汚泥 と

消化槽を通した1肖化汚泥があるので,消 化の布無

の違いが重令属の形態分布にどのように影響する

かを見るために,21点の試料をさらに脱水汚泥(高

Table 64. Total contents of

in sewage siudges

digested

heavy metals

dehydrated and

Kind Of
n

sew/age sludge

TOtal   ppm

Zn   Cu

Polyion(dehydrated)

′′ (digested)

3

4

1169   156

1117   239

Calcareous(dehydrated)

〃     (digested)

4

10

558    84

864   141

Suifides

Carbonates

Organic iDOulld

Adsorbed

Exchangeable

: Dehydrated  (P01yloll)

: Digested     (Polylon)

: Dehydlated  (Calcareous)

: Dittcsted   (CalCareous)

bal質taph i Ratios of 0 1 N HCi Zll alld

Cu concentrations to total contents

Fig.26.  Forllもand soluble ratios of Zn and

Cu in sewage sludges llydrated and

digested

分子 汚泥 n=3,石 灰 汚泥 n=4)と '肖化汚泥 (高

分子 汚泥 n=4 ,石 灰 汚泥 n= l o )の 4グ ルー プ

に分け た。それ らの Zn, C u全 含 量 は 第64表に示 し

た。また,こ れ らと,0. l N塩 西変可溶重 金属 の全含

日
日
目
□

⌒
ざ
）

電
やｏ
仲
＼
ｏ
一０
コ
一〔あ

Cu

ｒ
ｌ
ｌ
ｌ
マ
、
―
―
―
く

　

ａＣＢ



北海道立農業試験場料えキ
1千
 第 44号 (19ぷヽ)

量比の関係をみるために,そ れぞれの重金属全含

量に対する抽出率 を第26図 に示した。

まず,脱 水汚泥 と消化1考i'このZ11,Cu全 含員を比

較すると,高 分子汚泥のZn以 外は消化汚泥の方が

脱水汚泥よりもやや高い傾向がみられた。消化の

有無の違いが重金属の形態に及ぼす影響を脱水汚

泥,消 化汚泥の関連でみると,両 元素とも発酵の

進んだ消化汚泥の方が脱水汚泥よりも置換態一吸

着態の部分が減少している。また,高 分子汚泥の

Zn以 外は発酵によって炭陵,1こへの形態変化が起っ

ていること力ちよめられた。

さらに, これら下水汚泥中のZn,Cu存 在十夕態 と

0.lN塩 酸可溶率の関係をみると,ま ず,0,1ナ係酸

可溶Znは 高分子汚泥の場合,置 換態―吸着態以外

におそらく有機結合態の部分か らもかなり抽出さ

″しているのに対 して,√f灰汚沖とでイよ0.lN!統陸Zn可

浴率が極めて低いだけでな く有機結合態からの抽

出も認め られない。0.lN塩 確可溶Cuに ついてみ

ると,tl‐灰汚泥のCu可 浴率は高分子汚泥に くらべ

て極めて高い。しか し, と もに置換態の部分から

抽出されてお り,Znと はその傾由jを共にした。ま

た,石 灰汚泥の置換態―吸着態部分のCuは 特異的

で極めて多いが,前 述 したように,消 化,発 酵が

進むにつれて置換態―吸考態,な かでも置換態の

Cuが 半減 して炭酸ナ孟が増加してお り,し たがって

0.lN上猛酉々によるCu ttri容!率こも1氏
~下

し
ヤ
ていることが

認められた。

ここで,下 水汚泥中の().lN塩確によるZn, Cu

可溶率 と抽出れのpH,Cal農 度,Al濃 度の関j主を

上壌の場合 と対比して考察する。まず,水 野申は

0,lN塩 西友でCuがす由出さ才しない土壌の場合は抽出

液中のAl｀
十
か c a2・またはその双方の濃度が高 く

なり (H.)濃 度の減少を伴い,pHが 2.5以上にな

っている。そして抽出液のpH上昇の著しい土壌は

Al活性の高い火山性土壊や石灰の多用されている

畑および樹園地に多いとし,ま た,11壌叫1の0.lN

塩酸抽出滋のカチオン合計は抽出前添滋の (HI)

濃度である100meたを超過せず,80～100meセの範

囲であったと報告 している。

下水汚泥の0.lN塩 酸抽出液のpHは 高分子汚泥

で4,37,石 灰汚泥では7.85と,_上記したpHよ りも

相当に高い。また,下水汚泥からの0. l N塩山夜抽出

液叫iC a濃度は高分子汚泥で65 n l e /でと相当高いが

石灰汚Jとでは18411le/せとさらに高 くす由出甫い容液の

lo o m e /でをはるかに超えている。一方,高分子汚泥

および
｀
石灰汚泥中のAl濃度 は0. 1 6 1 n e /せ, 0 . 0 3 1 n e /

ビと極めて低い。これらのこ とか ら,下 水汚泥中

のCaは土壌中のそれよりも極めて浴出しやすい片タ

態が多い反胸i,下水汚泥中のAlは逆に浴出しに く

く活4J : A lが極めて少ないということが推定できる。

つぎに,下 水汚泥と土壌中の0. l N上|こ酸Znと Cu

の可浴率についてみると,第 I補,第 1章 で報告

したように,■ 壌の場合,全 含軍:に対する日r浴卒

はZnが平均8.6%,Cuが 玉F均 12.1%で あり, また,

Cu可浴率は0.lNナ告丘陵抽出液のpHと 負の相関関係

にあるが,こ のような現象はZn可浴率では認めら

才していない。
一方,高 分千汚泥のZnB丁浴辛そは0.lN塩 酸抽出

液のpIIが4.37と高 くても17%で あり,Cu ttfi容率は

04%と 低い。したがって,高 分子汚泥中の0.lN

焔西夜によるZn可溶率は抽出液のpHのキ|夕響が /1 さヽ

く,さ 'ラに下水汚泥中の炭素含量が二F均23,7ちと

極めて高いこととも関連 して土壌の抽出液より高

く,一 方Cu可浴率は抽出波のpHの影響が大きいた

め逆に■壌より者しく低い傾向にあることが認め

'っれた。また,7「灰汚泥の0,lN塩 内夜1由出液のpHは

7.85と共常に高いため,Zn可 浴年 もその形響 を受

けて者しく1氏ドしたのであろう。イf灰汚泥中のCuは

前述したように置換態の部分が高分子汚泥に くら

べて極めて多いため,土壌 とは違って0.lN輪 賊¬r

浴率が高かったと思われる。これらのことから,

下水汚泥中の0,lN塩 西友によるZnと cuの 可浴率は

石灰汚泥のCu可 浴率以外は本質的に土壊 と同様の

傾向を示すことがロナ1らかになった。

以上のことから,下 水汚泥のZn,Cuの 存在形態

は消化,発 酵が進むにつれて,作 物に比較的吸収

されやすいと思われる置換態―吸着態の部分が減

少し, 石灰汚泥では とくに炭酸塩が増加する傾向

にあることが認めら才した。また,0.lN塩 西々可浴率こ

と形態 との関係についてみると,高 分子汚ヤナとのZn

は有機結合態の部分からも相当抽出されているが

それ以外では置換態ない しは吸着態の部分から抽
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出されていると推定される。今回の調介,実 験の

範囲内では , ド水汚泥中の最金属は経時的により

1引定化および
｀
安定化に向かい, 各抽出液によるHr

洛1 4 1 ,農度 もある柱度|と【下 してい くことが推奈され

た。

第 3節  下 水汚泥施用上壌中のZnの形態

前節で述べたように, 多様な重金属を告み,か

つ,種 々の形態からなる下水汚泥を土壌に施用す

る場合には,そ の施用量ともに,土 壊中での重金

属の挙動 と作物吸収に及ぼす影響を検討する必要

があろう。

したがって,高 分 千汚泥 と石灰汚泥を施用 した

土壊中のZnの 形態と作物吸収の関係について幼荷li

物実験により比較検討 した。

Table 65.(Eharacteristics Of soils used

Pvig

Ｎ

％

Ｃ

％
Soll

一‐‐

Soil     pll

texture  (H20)

CEC

me/100g

Ex Base lllg/100g

Ca

Andosol

Brown iowlarld soil

L

LiC

5 7

5 7

35

26

023

0 1 1

166

171

147

175

21

129

Table 66. Che11lical plち()perties of seB′age siudges ttsed

Kind of

sewage

sludge

pH

(H!③)

EC

m・ll n h o / c m Pど05   K20

ppnl

Ca 卜/1g CuZn

Polyioll

CalcareoLIS

7 8

8 8

168

607

378

260

449

369

108

062

019     268

010    1472

1013    196

901     113

Table 67. C01lcentration and amount of t】 ptake of Zn in plallts

X/1aize Soybean Zn μ g

ZnZnSoil

μgμ g

Kind Of

sewage

sludge

Shoot

g/pOt ppm
Shoot
g/pot ppm

Shoot
Shoot      l

Root

Colatr()1

AndosOI   Polylon

Calcareous

100

108

050

42

122

61

082

114

090

27

86

41

64

220

98

95

335

150

Brown

iOwiand

soll

Colltr01

1)①lyion

Calcalでous

124

125

039

55

103

63

68

129

25

098

1 1 5

065

39

116

43

38

133

28

106

262

53

157

361

72

Table 68. cO1lcclltrを ltilln and amount of uptake of Cu in lDlを intS

CuCuSoil

μ宮

Kind of

sewage

siudge

A/1aize Sovbean Cu μ g

Shoot

g/pOt ppm

Shoot

g/pot ppm μ g

Shoot  Shttt
Root

C ( ) 1 l t l ( ) 1

AndOsOI   Polyion

Calcareous

100

108

050

6 0

6 7

7 1

082

1 1 4

()90

2 8

3 6

3 4

8

11

7

19

32

20

6

7

4

Brown

io、vla1ld

soil

ColltrOl

Polyion

Calcareous

124

125

039

9 8

1 0 9

6 8

098

115

065

5 3

5 0

6 8

17

20

7

33

39

14

12

14

3

5

6

4
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1.実 験方法

風乾し2 mmの術を通 した黒ボク土 と褐色低地土

200gを 250mゼ容量のポ リエチレンビンに入れ,乾

燥 し2 mmの舗を通 した高分子汚泥 と石灰汚泥15g

をそれぞれ添加ヤトと合 した。汚泥無施用区には, ポ

ット当りNO.10g,P2050・10g,K200,09gを 化成

肥料で施用した。これら下水汚泥無施用区 (対照

区),高分子汚泥施用区 (高分子汚泥区 ),可f灰汚泥

施用区 (石灰汚泥LX~)について,トウモロヨシ「ゴ

ールデンクロスバンタムJと 大氏え「キタムスメJ

を栽培 した。 ト ウモロコシは6月 22日播ltSし, 7

月19日に収穫 した。大ニユはじ1続き8月 7日 に播llTl

し, 9月 8日 に収穫 した。また,水 補給は水道水

を用いた。供試土壌の理化学性,供 試下水汚泥の

化学性は第65表 , 第66表 に可(した。

2.実 験方法

試料の分解,抽 出および分析方法はすべて前節

に準 じて行った。

3.結 果およびち禁

まず,作 物体のZnお よびCu濃 度とそれらの吸収

量を第67表, 第68表に示した。

作物体茎業のZn濃 度ならびに吸収量をみると,

両土壊 ともけ1らかに高分子汚iナ己区が不f灰汚泥区よ

り高い1頃向にあることが認められた。一方,山 i作:

物の茎業Cu,農度rよ高分 I・汚|'ビ区,7「灰汚泥区とも

やや高い本11度であ り,Z高 農度よりもその増加率は

かなり低かった。なお,イ f灰汚泥区の トウモロヨ

シ生育はlllll土壌 とも杵しく劣ったが, こ れはア「灰

汚泥添加直後の救培であるため,高 Caに よるf者杉

響を受けたためと推定される。

跡地土壌のpII,ECな '9び
｀
にZn,Cu濃 度は第

69表に力(した。

これか ら,耐i土壌 とも石灰汚泥区のpHは対,1の

よりも著しく高 く,一 方,高 分子汚泥区は対照区

よりもやや高い程度であった。両i壊 のECも pH

と同様な傾向を示 した。つぎに,Z n i農度について

みると,山j土壌 とも下水汚泥施用によって高 くな

っているが,全 含量の増加比率よりも0. l N塩駿可

洛濃度の方が法
:し

く高 く,かつ,高分十汚')亡区の方

が不f灰汚泥区よりも高 くなっていることカサっかる。

また,C u全 含峯とも下水汚泥施用によって高 くなっ

ているが,Z nよ りもその増加比率が低 く,高 分子

汚泥L/‐の0. l N塩確可洛Cu ,農度 も同様な傾向を示

した。ただ,イ「灰汚泥区の0. l N焔陵可添Cu濃度は

1占i土壊 とも対H【t区よりかなり低いが,これはpH ( 0 .

l N塩 由変抽出液)の形響に もよるのであろう。

以_|とのことか ') ,下ホ汚,ナ亡施用による重金属の

竹:物にブ支ぼす 影響はCuょ |)もZnの ブすが大きいと

推定されるため,下 水汚泥施用ドモ後の土壊 と跡地

上壌について,前 断iで用いた連続抽出方法によっ

てZnを 分離抽出し,高 分 r汚 泥施用上壌 とイギ灰汚

泥施用上壌について比較した。

まず,下 水汚泥施用山:後におけるJi壌中のZn全

含主と,些続抽出方法によるZni農度を第70表に示 し

た。

この連続lll出方法によるZnのオ由出合計量は全含

量に用 して93.3～125.2%で あり,本 十のば'っつき

もあるがほぼ満足できる範囲にあると思われる。

したがって, この結果から,供 試土壊の対月(1区に

ついてZnの 形態をみると,黒 ボク土は硫西変上紙(HN

()t;,研じ化物およびその他の沈泄物), 有機結合態

(NatROT)、炭腋塩(EDTA)が ほぼ同程度で合計量

Table 69. pH,EC and concentrations of Zn and Cu in soils

Kind of

sewage

siudge

pHCuZu

Soll
pH   EC

(H2③)m・ mhO/cm
T°tal Ratio 0 1NHCl Ratio T° tal Ratio 0 1NHCI Ratio(01NHCり

ppln        ppm ppill       pplll

ContI‐ol

Andosol  Polyion

52    053    498   10

54    054   1021   21

73    139   1088   22Calcareous

25    10   248    10    14    10    15

469   188   329    13    30    21    16

252   101   303    12    02    01    29

Brown   ContrOl

10wiand   Polyion

soil        Calcarcous

052    838   10

089   1385   17

136   1419   17

5 2

5 5

7 8

7 5

5 1 5

323

10   333    10    66    10    12

69   439    13   114    17    12

43   390    12    10    02    28
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Table 70, Total contents of Zn,and c()1lcclltratiol1 0f Zn in s01ls by the metll(xi Of se(luentiを1l cxtraction

Kind Of

se、vage

siudge

Zn

Total

m宮 /1000g

Zll mg/1000g

Soil 悩的7 m ttQ ttA端1(N01 KF

Colltr()1

AndOsOI   PolyiOn

Calcセlreotis

5 1 8
( 1 0 )

1239
( 2 4 )

1 1 0 3
( 2 1 )

3 4
( 1 0 )

5 6
( 1 6 )

1 0
( 0 3 )

0 ( )

0 0

0 0

1 9 6
( 1 0 )

543
( 2 8 )

549
( 2 8 )

1 7 6
( 1 0 )

296
( 1 7 )

371
( 2 1 )

228       634
( 1 0 )   ( 1 0 )

261       1156
( 1 1 )   ( 1 8 )

364      1294
( 1 6 )   ( 2 0 )

Brown

io、vland

soil

C()1lt r()|

PoiviOn

Calcareous

8013
(1())

1402
( 1 7 )

1393
(1 7)

4 4
( 1 0 )

4 3
( 1 0 )

2 1
( 0 5 )

4 8
(10)

5 4
( 1 1 )

4 8
( 1 0 )

257
( 1 0 )

8 1 4
( 3 2 )

527
( 2 1 )

1 3 9
( 1 0 )

495
( 3 6 )

4 1 1
( 3 0 )

418       906
( 1 0 )   ( 1 0 )

350       1756
( 0 8 )    ( 1 9 )

357       1364
( 0 9 )   ( 1 5 )

Figures in l)を1ヽぜ1ltlleScs llldicとite l‐とitio to colltl()1

の9 4 . 6 %を ! t iめている。ざt換態( K N O ( 1 )は 5 . 4 ?θ

であったが吸若態 ( K F )は 検出tされなか った。
一

方,褐 色低地J lの対Hて1区は硫西友塩が4 6 . 1 %を i l iめ

て支配的であり,つ いでイr機結合態,炭 践ltiの順

に多い。また,置 換態,吸 活態はそれぞれ 5%前

後であった。このように,Ji壊 によってZ ilのTFれ:

形態の比率は共なっているが,山問i壌とも硫内夜サ|た。

有機結合態,炭 峻焔 の順に多いことがわかる。

このようなJi壌に下水汚Jとを施用すると,高 r^

子汚泥区のZnは 前iJl壌とも布機結合態と炭崚塩が

とくに増カロしている。イ「1天iぢJ亡1丈もほ|まlul様な何t

向を示 しているがiE換態だけは1!代ドしている。こ

のように,下 水汚泥施用上壊中のZnの 形態は前節

で述べた下水汚泥中のZnの 汗夕態を極めてよく反映

していることが;思められた。 ま た, このことは汚

,|じ施用登が料力||するほどよりり1‖埼Gになると思われ

る。

つぎに,下 水汚泥施用上壌中におけるZnの 形態

の経時変化をみるために,第 27図に下水汚泥施用

Tiこ後の土壌と跡地Jを壌中のZnの 形態を示した。

この図からり1'っかなように,置 換態―吸着態の

部分は ド水汚!)とのThrl類によってその傾向を共にし,

山i上壌 とも高分子汚泥区は経時的に対加 している

のに☆寸し, ア「灰汚,)亡区は逆に1氏下 している。 さ ら

に,高 分子汚泥区ではいj土壊 とも共通 して炭峻焔

の減少と硫践塩の増加がみ ')れた。また,石r灰汚

b   c   dd           をiをl    b   c

(1)AndOsol(Cを iにarCous) (1)BrOWll 10wlを ind soil

とtにaleous)( C i

l    l S011 をlpi)licd sewをigc sludge(BefOrc seedi11目)

■■■■ After soll cultivatcd

セ1 : E x c l lをl 1 l g eをl b l e  t t  A d s o r i D e d

bi Or質をiniC1ヽ90tind

c i CarbollをitCS

d:Stiifi(に、

Fig,27.  Forllls of Zn in solls applied sewage

sludges
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泥区についてみると,黒 ボク上では有機結合態の

減少と,炭 酸塩,硫 酸塩の増加がみられ,褐 色低

地上では有機結合態,炭 酸塩の減少と硫酸塩の増

大がみ ら″した。

以上のように,土 壌のもつ特性 とpHや ECの 変

化に伴ってZnの形態も変 り,作物吸収にとくに影

響を及ぼす と推定される置換態一B/1R着態の部分は

下水汚泥の種類によって経時的に相通 してくるこ

とが認められた。すなわち,高 分子汚泥施用では

増加傾向,石 灰汚泥施用で1ま減少傾向を示 し,そ

れらと作物のZn吸収 との間には密接な関係のある

ことが推定さ″した。

第 4節  下 水汚泥中重金属の土壌蓄積 と施用基準

に関する指標

下水汚泥の農地利用に関しては土壊環境の保全

と未利用資源活用の兄地か '9,Jヒ海道の農務部,

衛生部,住 宅都市部の関係機関が協議 し,1979年

6月 ,「 下水汚泥の農地施用に係る当面の基本方

針」を策定 した。

下水汚泥中のNの 肥効については多くの報告が

あり,海 老原')ぶ|は下水汚泥のN無 機化率につい

て,短 期間では30%以 下 としている。また,Ke―

lling531はNか らみて,年 当 りの汚泥散布量は0.75

～1.5t/10a(乾 物当り)と 判断している。また,

石灰汚泥については,Ca蓄 積による土壌中の塩氷

バランスの不均衡化や高pH化 が指摘されてお り,

石灰汚泥の施用量は当面 lt/1o a(乾 物当り)程度

が 日快であろうと推定されている251。

したがって,下 水汚泥施用による重金属の上壌

蓄積は石灰汚泥よりも高分子汚泥でより問題にな

ると推定される。

さて,重 金属の土壌苦積に関 しては,下 水汚lナ芝

中に含有する重金属のうち, どの元素が最 も土壌

に蓄積されやすいかを検討する必要があるため,

主に第 I綿 で調査した農耕地と,本章の第 2節 で調

査 した下水汚泥の重金属全含量を第71表に示したぃ

これか ')みると,下 水汚泥 と土壊の重金属含量

比はZn(12.0倍 )>Hg(10.6)>Cu(5.9)の 順 でZn

が技 も高い。したがって,土 壌中に蓄積 される比

率の高いのはZn,つ いでHg,Cuで あることが推

定できる。また,前 節の結果か'っ,下 水汚泥施用

による作物体のZn吸 収量の増加はCuの それよ り

(pprla)

Table 71. Total cOntents of heavy metals in sOils and sewage sludges, 之 ind these ratiOs

ZnPvin Cr*PdNiCu C伊 *  Asネ ネ Hgホ **

Sewage siudges

P10wed soils

1283

871

164

28

29

32

56

36

112

42

12    150    138

04     94   013

15Sludges/soils

*Soil,n=18,  **Soil,n=21  ***Soil,n=25

も極めて高い。Hgは札Ⅲ物に吸収されに くいことが

推定されている50。これらのことから,一 般に下

水汚泥施用による重金属の上壌革積指標 として,

Znが最 も適当と考え'っれる。

土壌中のZn含量の許容基準として,可 浴性濃度

でみる場合は土壌間差や高Zn耐"Hlの
作物問差など

今後に残される問題点が多い。 したがって,上 壌

のZn許容基準値は農耕地の大然H武存量の上限値を

とるのが土壊保全上安全と考えられる。この場合,

第 I綿 に示 したZn全 含量80ppmとその変異係数41

.3%を 考慮して,Z11全含量120ppm本1!度がその水準

値 となる。

北海道における農耕地のZn全含量はおおよそ40
～120ppmの範囲にある。そのため,土 壌 と下水汚

泥中のZn全含量の濃度段 F:旨によって,下 水汚泥
の施用総量限界が推定できる。その試案を第72表

に示 した。なお,作 土層は20cm,仮比重は1.oと

し,作物によるZn収奪地および洛脱は無祝 した。
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Total application amount of Se、vage

sludges culculated froln total cOntents

of Zn in soils and sev′age sludges

(Per dry matter)

Total application amount of

sewage sludge         t/10a

ppllt3 500ppm 1000ppm*

16

12

8

4

0

* Zn concentration of sewage sludge

Table 72.
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