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研究成果の概要（和文）：本研究では，地下水の硝酸性窒素汚染に対する，新たな汚染原因分離手法として提案
しているコプロスタノールを利用する方法を，より確かなものとするため，コプロスタノールの移動特性につい
て，カラム実験及びフィールド調査に基づき，検討を加えることを目的とした．その結果，コプロスタノールが
表層近くに強く吸着されていることが明らかになった．フィールド調査からは脱窒のため硝酸性窒素濃度が低減
していてもコプロスタノールが検出される場合は，糞便汚染の兆候が疑われ，その痕跡を示すものと考えられ
た．また流動経路の上流における土地利用から，その要因の一つは家畜排せつ物であると考えられた．

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to investigate the migration characteristics 
of coprostanol using column experiments and field investigations to confirm the proposed use of 
coprostanol as a new method for identifying the causes of nitrate-nitrogen contamination in 
groundwater. The results showed that coprostanol was strongly adsorbed on the surface. A field 
survey revealed that coprostanol was detected even when nitrate-nitrogen concentrations were reduced
 due to denitrification, which was suspected to be an indication of fecal contamination. The land 
use upstream of the flow paths suggests that one of the factors was livestock waste.

研究分野：環境地下水学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
コプロスタノールの土壌への吸着特性を明らかしたことで，地下水と河川の相互交流関係を，コプロスタノール
及び硝酸性窒素を通じて明らかにすることができ，現場における地下水と河川水の挙動の理解を助け，汚染の実
態調査や汚染対策を講ずる上で実務的な成果につながることが期待できる．またコプロスタノールの測定と数値
シミュレーション手法を組み合わせることにより，汚染源を推定することができることが分かった．以上より，
硝酸性窒素による地下水汚染が深刻である地域の水環境の修復へ筋道をつけることができ，地域の貴重な水資源
の保全に繋がる成果であることから，清澄な水の確保・保全の観点からも社会的意義のある成果である．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
地下水汚染の対策を講ずる場合，まず，その汚染源 (の場所)を正確に把握することが重要で
ある．硝酸性窒素による地下水汚染などの，非特定汚染源 (ノンポイントソース)といわれる地
下水汚染は，汚染源を特定して対策を施すことが困難である場合が多い．硝酸性窒素による地下
水汚染の場合，その汚染原因は，生活排水，家畜排せつ物や化学肥料などとされている．汚染源
を特定するためには，主な汚染原因が，いずれであるかを明らかにすることが有効であると考え
られる．このため，汚染原因を特定する方法が検討されてきており，窒素同位体比と酸素同位体
比をプロットする Kendall (1998)の示したダイアグラムにより汚染原因を分離する手法が多くの
研究者によりとられてきた．しかし，この汚染原因分離のためのダイアグラムには，家畜排せつ
物起源と化学肥料起源の汚染原因が重複する領域が存在している．もしこの領域にプロットさ
れた場合，汚染原因を特定できない事態となってしまう．そこで研究代表者らは，糞便汚染指標
の一つであるコプロスタノール (5β-cholestan-3β-o1)を，汚染原因特定の一助とできないか検討
した (Nakagawa et al., 2017)．コプロスタノール (以下，COPRと記す)は，哺乳動物の腸内細菌に
よってコレステロールが還元されて生成する物質である．そのため，COPRが検出されるサンプ
ルは，家畜排せつ物が汚染原因である可能性が高いものと考えられる．この研究で硝酸性窒素に
よる地下水汚染が深刻である，長崎県島原市の地下水を対象として検討を加えたところ，その利
用可能性が示された．しかし，地下水中で検出される COPR の濃度はかなり低濃度であったた
め，同じ島原市内の河川においてもサンプリングを実施した (Nakagawa et al., 2019)．その結果，
河川水中では，地下水中よりも高濃度で検出され，より明確に硝酸性窒素汚染の汚染原因を分離
するための指標として用いることができる可能性が示唆された．しかし，硝酸性窒素の濃度は，
近傍の地下水と河川で，COPRの濃度ほど大きな違いは見られない．COPRを地下水汚染の汚染
原因分離指標とするためには，なぜ両者が異なるのかを明確にしておく必要がある．また，その
関係性が明確にできれば，地下水をサンプリングしなくても，サンプリングが容易な近傍の河川
からサンプリングを行い，汚染原因の評価を行うことも可能であろう． 
そこで，地下水中と河川水中における COPR 濃度の違いの要因が土壌や堆積物中における吸
着などと予想されていることに基づき，本研究ではこうした関係性を明らかにするためにコプ
ロスタノールの移動特性について，検討することが必要であると考えられた． 
 
２．研究の目的 
本研究では，新たな汚染原因分離手法として，COPRを利用する方法を，より確かなものとす
るため，地下水中と河川水中における COPR 濃度の違いの要因が土壌や堆積物中における吸着
などと予想されていることに基づき，こうした関係性を明らかにするためにコプロスタノール
の移動特性について，カラム実験及びフィールド調査に基づき，検討を加えることを目的とした．
すなわち，コプロスタノールの土壌中における反応輸送特性を明らかにするカラム実験を行う
ことと (目的 1)，フィールド調査に基づくコプロスタノール測定の有効性の検証 (目的 2)に分け
て実施した． 
硝酸性窒素による水環境の汚染は，非特定汚染源 (ノンポイントソース)の汚染といわれ，汚
染源位置や汚染原因が多様であるため，どこをどう対策するかについて，困難になっている．本
研究の目的 2により，汚染原因を分離することができ，さらに流跡線解析などの数値シミュレー
ション手法の援用により汚染源位置を突き止めるといった一連の解析手法が確立できれば，汚
染対策を検討するための具体的かつ有益な資料が提供できるようにすることが将来的な目標で
ある． 
 
３．研究の方法 
本研究では，コプロスタノールの移動特性について，カラム実験及びフィールド調査に基づき，
検討を加えることを目的として，コプロスタノールの土壌中における反応輸送特性を明らかに
するカラム実験を行うことと (目的 1)，フィールド調査に基づくコプロスタノール測定の有効性
の検証 (目的 2)を目的としている．そのため，それらに対応して以下のような項目に分けて検討
を加えた． 
(1) 地下水中の COPR濃度の決定要因についての検討 (目的 1)  
本研究で検討するように，河川の水位の方が地下水位よりも高い失水河川の場合，硝酸性窒素
および COPRが地下水へ至る経路は，① 表面流出に伴い，先に河川へ入り，河川から河岸や河
床を浸透して地下水へ至る場合と，② 降水の浸透に伴い，地表面から土壌中を移動して地下水
に至る場合とが考えられる．①, ②のいずれの場合も，COPRは，地下水に至る以前に，土壌や
河岸・河床の堆積物の固相表面へ吸脱着され，地下水中の濃度が変化することが考えられる． 
そこで，研究対象地の土壌や河岸・河床の堆積物を採取し，カラムに充填し，カラムの上端から，
COPR を投入して，下端からの流出液を所定の間隔でサンプリングするカラム実験を実施する．
また実験終了後，固相（土壌や堆積物）に吸着された COPRの量や分布を調べることにより，液
相中で測定される COPR の元の濃度を調べる．このカラム実験を通じて，コプロスタノールの



土壌中における反応輸送特性を明らかにする． 
(2) 地下水中の COPR濃度の調査と提案手法の有効性の確認 (目的 2-I) 
研究対象地における地下水のサンプリングを実施し，硝酸性窒素および COPR の分析を実施
する．このようにして，(1)のカラム実験で明らかにされた挙動が，実際にフィールドにおいて観
測される事実と一致することを確認する．季節変動も考慮するため，研究期間中に複数回の調査
を繰り返し実施する．なおこの項目の研究対象地は，提案手法の有効性をさらに確認するため，
これまで実施してきた島原半島から熊本地区に移し，深層地下水の分析に絞り実施することと
した． 
(3) 数値シミュレーションの援用による汚染源位置推定手法の検討 (目的 2-II) 

(1), (2)によって提案する汚染原因の推定に基づき，土壌における COPR および硝酸性窒素の
吸脱着特性，汚染原因および汚染源位置を推定する．ここでは，I, IIに並行して実施する数値シ
ミュレーションモデルの構築と，数値シミュレーションにより流動経路および土地利用状況か
ら検証を行う． 
 
４．研究成果 
本研究は，COPRの土壌中における反応輸送特性を明らかにするカラム実験を行うことと (目的
1)，フィールド調査に基づくコプロスタノール測定の有効性の検証 (目的 2)に分けて実施した． 
目的 1については，COPRのカラム終端からの流出が通常の溶存物質と異なり，間歇的に流出
するなどのため，土，砂，堆積物に対する吸着実験を行い，吸着等温線を求め，土に対する強い
吸着が確認された．このためカラム内に充填された土への吸着分布特性を調べるための実験と
再設定し，実験を行って，結果を取りまとめた．粒度を調整して充填したカラムにおける実験で
は，コプロスタノールが表層近くに強く吸着されていることが明らかになった．したがって土壌
や堆積物を通じて地下水へコプロスタノールが到達するためには，実際の土壌中や堆積物中に
存在すると考えられる選択的な流路が効くものと考えられた．今後，こうしたメカニズムの検証
が必要である． 
目的 2については，毎月のフィールドにおける採水と硝酸性窒素とステロール類の測定を約 2
年間 (2022.6 - 2024.3)継続した．ステロール類の測定は，COPRだけではなく，コレステロール，
コレスタノール，β-シトステロールを測定し，各種ステロール比を算出して，糞便汚染レベル
の評価も行なった(図 1)．COPRが検出される場合でも COPRの検出が間歇的であるのは，カラ
ム実験結果とも整合的であり，その疎水性と吸着特性が効いているものと考えられた．こうした
ことから COPR の測定を一定期間継続して行うことが必要であると考えられた．脱窒のため硝
酸性窒素濃度が低減していても COPR が検出されている場合は，糞便汚染の兆候が疑われ，そ
の痕跡を示すものと考えられた．また流動経路の上流における土地利用から，その要因の一つは
家畜排せつ物であると考えられた．なお，数値シミュレーションを実施するための地下水モデル
構築はすすめてきたが，十分な精度を満たすモデルとしては未完成であったため，当該地区にお
いて構築された地下水モデルによる数値シミュレーション結果から推定される流動経路から，
COPR濃度が高い地点の上流における土地利用を確認する方法で，目的 2-IIを達成することとし
た． 
以上のように本研究によってコプロスタノールを測定することによる汚染原因分離を行うこ
とに有効であることが確認された． 
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図 1 ステロール類 (コプロスタノール，コレスタノール，コレステロール)及び
ステロール比 (Ra, Rb, Rc)の観測例 (2022.6 – 2023.7) 
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