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研究成果の概要（和文）：本研究では，トレーサーとして糞便汚染指標であるコプロスタノールを利用すること
について検討を加えた．トレーサー試験は，単一観測孔を利用するポイントダイリューション法により試験デー
タを蓄積した．この観測孔を用いた水質の鉛直分布特性や時空間分布特性を明らかにした．コプロスタノール
は，通常のトレーサーとしての利用は困難であるものの，汚染原因の特定への適用可能性を見出すことができ
た．

研究成果の概要（英文）：In this study, the use of coprostanol, the fecal contamination indicator, 
was examined as a groundwater tracer. Point dilution tests were performed as tracer tests in the 
field to investigate the vertical distribution of groundwater characteristics and spatial-temporal 
distribution of groundwater chemistry. The results showed that it was practically impossible to use 
the tracer test in the field. However, coprostanol did show potential to indicate the source of 
nitrate pollution in groundwater. Further research will be done to prove this method.

研究分野： 環境地下水学・地盤環境工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 近年，有害物質による地下水・土壌汚染が
広く報告されている．帯水層中や土壌間隙中
に溶存している物質は，地下水の流れにより
輸送されて地下環境中で拡がることがよく
知られている．汚染の現況評価や修復評価に
おいて数値シミュレーションを行う際に，現
場での物質の拡がりを定義する分散長を適
切に与えることが重要である．このように分
散長は，帯水層における物質移行を調べる上
での重要な特性値である． 
 この分散長は，一般に現場スケールでは，
現地トレーサー試験の結果であるブレイク
スルーカーブ（破過曲線）を用いて，移流分
散方程式の解析解とのフィッティングによ
り決定される．分散長はスケールに依存する
ことが知られており，現場のスケールや解析
のスケールに応じて設定されることも多い．
すなわち，分散長の決定において，トレーサ
ー試験の実施の仕方やその評価方法が大き
く影響を及ぼすことが予想される． 
 また，トレーサー物質として，通常よく用
いられるものは，ウラニン（フルオレセイン
ナトリウム）などの染料や電解物質である．
しかしながら，このような人工的な物質をト
レーサーとして環境中に投入することは，周
辺住民の理解を得られにくく，さらなる汚染
を引き起こす可能性も否定できない． 
 以上のような背景から，研究開始当初，わ
が国固有のトレーサー試験サイトの構築と
試験方法の確立や試験データの蓄積，新たな
自然起源のトレーサー物質の提案が求めら
れ，また試験結果の地下水汚染対策への活用
が必要であると考えた． 
 
２．研究の目的 
 前述のような背景から，本研究では，硝酸
性窒素による地下水汚染が深刻である島原
半島を研究対象地に選び，新規のトレーサー
物質の提案，わが国固有のトレーサー試験サ
イトの構築，さらにそれから得られる知見を
用いて，汚染の実態解明とその対策方法の検
討に役立てることを目的とした． 
 
３．研究の方法 
（１）島原市の地下水汚染の現況調査 
 研究対象とした長崎県島原市は，名水百選
（環境省）や水の郷百選（国交省）として水
の豊かな地域として知られている．その一方
で，硝酸性窒素による深刻な地下水汚染に悩
まされていることも知られている．汚染対策
を講ずるためには，その現状を把握すること
が重要と考え，島原市内の地下水および河川
の汚染の状況を調査した．すなわち，研究の
目的のうち，「汚染の実態解明とその対策方
法の検討」のため，汚染の現況調査を実施し
た． 
 2011 年 8 月から 2013 年 6 月にかけて，2
カ月に１回程度，民家の井戸(RW: 12 地点)，   
水道水源(W: 20 地点)，三会小学校観測孔(O: 

2 地点)，河川(R: 2 地点)，湧水(S: 4 地点)
の合計 40地点で採水および現場測定を行い，
実験室内でイオンクロマトグラフィーや滴
定により主要溶存イオン成分の分析を行っ
た．分析結果より，ヘキサダイアグラム，ト
リリニアダイアグラムをプロットし，水質特
性について調べた． 
 また，トレーサー試験サイトとして，2 本
の観測孔を三会小学校校内に掘削したので，
その観測孔における採水を，深度方向に 1m
毎に同時に採水し，各成分の鉛直分布の変動
特性について検討を加えた． 
 
（２）多変量解析による水質特性の評価 
 2011 年 8 月から 2013 年 11 月に 40 地点で
集めた277サンプルのイオン濃度データを用
いて，主成分分析や階層的クラスター分析，
自己組織化マップ（Self-Organizing Map: 
SOM）を用いて，水質特性の分類を行った． 
 
（３）現地トレーサー試験 
 当初予定していたトレーサー物質である
コプロスタノールは，採水試料の濃縮から分
析までに時間を要すため，通常のトレーサー
試験に適用するのは困難であることが分か
った．そこで，塩化ナトリウム（NaCl）を用
いるトレーサー試験の検討を行い，単一の観
測孔を用いるポイントダイリューション試
験が，研究対象地では適切であることが分か
った． 
 深度 50m の観測孔に対し，1m 毎に NaCl を
1g ずつ配置して投入し，多深度に設置した電
気伝導度計による測定を行い，塩分濃度の低
減曲線を得ることによって，そのブレイクス
ルーカーブに，解析解をフィッティングする
ことにより，間隙実流速，縦・横方向の分散
長，透水係数を測定した．このトレーサー試
験は，1か月おきに 10 回実施した． 
 
（４）コプロスタノールの適用性の検討 
 トレーサー物質としての適用を検討した
コプロスタノールは，通常のトレーサー物質
としては適用できないことが分かったため，
汚染源特定の指標として利用できないかに
ついて検討した． 
硝酸イオンの窒素同位体比 (δ15N)と酸

素同位体比 (δ18O)については，脱窒菌法に
より分析した．コプロスタノール (5β
-cholestan-3β-o1)については，水-ジクロ
ロメタンを用いた液-液抽出によりステロー
ル類を抽出し，脱水，濃縮後，BSTFA 誘導体
試 薬 を 用 い て ト リメ チ ル シ リ ル 化 し
GC/MS-MS により定量分析した． 
 
４．研究成果 
（１）島原市の地下水汚染の現況調査 
 島原市における地下水中の硝酸性窒素濃
度の分布は，図-1 のようであり，降雨による
希釈（図-2）を除けば年間変動は，あまり大
きくないことが分かった．土地利用との比較



によると，硝酸性窒素濃度の高い場所は，市
北部の農用地の分布と対応しており，それと
の関係が示唆された．図-2 には民家の井戸
RW-8における 2012年から 2013年にかけて
の地下水位と硝酸性窒素濃度の変化を示し
ているが，濃度低下の要因は降雨による希釈
であると考えられる． 

 
図-1 地下水中の硝酸性窒素濃度の分布 
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図-2 RW-8 における地下水位と硝酸性窒素濃度の変化 

 
水質組成については，硝酸性窒素が基準値を
超過するような採水地点は Ca-(SO4+NO3) 型
に分類され，そうでない地点は Ca-HCO3 型に
分類された．標高 300-400m に位置する採水
地点の溶存イオン濃度は，低い値を示し，標
高が低くなるにつれ溶存イオン濃度は上昇
する傾向が認められ，黒雲母や角閃石，斜長
石，かんらん石の溶解が，K+や Mg2+，Ca2+濃度
の増加に寄与している可能性が示唆された． 
 
（２）多変量解析による水質特性の評価 
 主成分分析（PCA）と階層的クラスター分
析（HCA）による分類については，まず，主
要溶存イオン 8成分の濃度に基づき PCAを実
行し，得られた第 1，第 2 主成分得点（2 次
元 277 ベクトル）を入力データとして HCA を
実行して，分類した． PCA は相関係数行列を
用いて実行し，第 1，第 2 主成分の寄与率は

それぞれ 59.7 %，26.8 %で，累積寄与率は
86.5%である． 
 最近，自己組織化マップ（SOM）を利用し
た水質特性のパターン分類が報告されるよ
うになってきた．SOM では多次元データの関
連性を2次元マップ上で表現することができ，
イオンの関連性が視覚的に明らかにできる
などの利点を持つ解析方法である．ここでは
初めに，主要溶存イオン 8成分の濃度に基づ
き SOM を作成した後，得られた 84 の参照ベ
クトル（8次元 84 ベクトル）を入力データと
してHCAを実行し，分類した．これによると，
5 つのクラスターに分類され，それらは大ま
かには汚染の影響を受けたクラスター（4,5）
とそうでないクラスター（1,2,3）に分けら
れた．PCA と HCA による分類との違いは，僅
かであった．イオン成分ごとのマップを図-3
に示す．これによると，Cl-と NO3-，Na+と
Mg2+の SOM のパターンが類似しており，これ
らのイオンの相関の高さが窺える． 

 
図-3 イオン成分ごとのマップ 

 

（３）現地トレーサー試験 
 小学校敷地内に設置した深度50mのフルス
クリーンの観測孔を用いた．地下水位は，地
表面から平均 3.7m であった．この観測孔周
辺は，主に農地であり，一部を休閑地および
住宅が占め，近くに河川（西川）が流れる．
西川と観測孔の水位差は，観測孔が 3.4m 
(2015 年 12 月 27 日測定)高かった．ポイント
ダイリューション法による単孔式トレーサ
ー試験は，2015 年に 6回実施した．まず，ト
レーサーとして NaCl 50g を投入した．その
後，多深度でトレーサーの希釈曲線を得るた
め，電気伝導度計を接続したケーブルを投入
し静置した．各深度で得られた希釈曲線を，
Fujinawa（1983）の解析解に，最小二乗法に
よりフィッティングすることにより間隙実
流速と縦方向・横方向分散係数を同定した．
ただし，間隙実流速の初期値は，希釈曲線の
対数をとって，Pitrak et al.（2007）の式
により求めた．また横方向分散係数に対する
縦方向分散係数を 1/10 とした．透水係数を
求めるために，間隙実流速から有効間隙率を
用いてダルシー流速を求めた．この時，有効
間隙率を著者らの研究より 0.227 とした．ま



た観測孔を横切る地下水の流れが，河川（西
川）へ向かうとして，観測孔と西川間で動水
勾配を求めた．得られた結果を図-4 に示す．
最も速い間隙実流速（4.5×10-3cm/s）が最深
部（深度 41m）で得られた．それよりも浅い
深度においては，深度 18m と 36m において比
較的大きい間隙実流速が得られた．よってこ
れらの3深度が主な地下水流動の深度である
と考えられる．推定された透水係数の範囲は，
2.64×10-2cm/s から 1.36×10-1cm/s となり，
これは砂や礫の範囲内であり，概ね妥当な結
果が得られたと考えらえる． 

 

図-4 間隙実流速の鉛直分布 

 
（４）コプロスタノールの適用性の検討 
まず Kendall（1998）の提案している，硝

酸イオンの酸素同位体比と窒素同位体比の
関係をプロットしたところ，脱窒の影響を受
けたと考えられる地点を除き，化学肥料起源
と家畜排せつ物起源と考えられる部分が重
複する中央部分に集中してプロットされ，汚
染源の判別は困難であった．そこで，硝酸性
窒素濃度とコプロスタノール濃度の関係を
プロットした (図-5)．硝酸性窒素濃度は，
平均値を，コプロスタノール濃度は，検出さ
れたときだけの平均値を用いた (以下同様
の扱いとする)．図中には，主要イオンの濃
度を用いた階層的クラスター分析により得
られた結果を，グループ 1から 4として示し
ている．硝酸性窒素濃度が 10mg/L を超えて
おり，汚染クラスターとされたグループ 4に
分類された地点には，コプロスタノール濃度
の低い地点 (<200ng/L)も含まれている．こ
れらの地点は，どちらかというと化学肥料が
汚染源としての可能性が高いと考えられる． 
このようなことから，硝酸性窒素濃度によ

る汚染源推定に，コプロスタノールの利用可
能性があると考えられる．従来の同位体比の
みによるダイアグラムからは判別できない
ようなケースにおいて，コプロスタノール濃
度を利用すれば判別可能になると考えられ
る．ただし，今回同位体比とコプロスタノー
ル濃度を分析したサンプルは，必ずしも対応
していない．そのため，コプロスタノール濃
度の利用可能性については，今後，さらに検
討を続ける必要があると考えている． 

 
図-5 硝酸性窒素とコプロスタノールの関係 
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