


ま え カミ き

当センターは，昨年4月，従来の衛生研究所，公害センター，公害調査事務所の3つを統合

のうえ，新しい名称のもとに発足した機関です。統合に到った経緯の詳細は省きますが，その

背景には，現在，本県内に建設中の，いわゆる原子燃料サイクル施設の問題がありました。そ

のサイクル施設のうち，ウラン濃縮施設の操業開始を間近に控えて，県として，環境放射線監

視体制の確立を求められていたということです。

そのため，本センターの組織も，以前の衛生研究所部門である微生物部と理化学部，公害部

門では本所に公害部，そして今まで八戸市にあった公害センターを八戸公害事務所とし支所と

して位置づけたうえ，新たに放射能部と，サイクル施設建設地で、ある六ケ所村に放射線監視局

を設けることにしました。

以上の態勢で仕事を始めたわけですが，従来の3施設が県行政上，同一部局に属していたと

はいえ，かなり性格の異なったものでもあったわけですから，各種問題含みの出発であったこ

とも確かです。本来であれば，これら問題に対する答えの1つがこの研究報告なはずですが，

今回お届けするものの内容は，昨年度の業績のため，従来の3施設がそれぞれ所報として刊行

していたものの合冊といったものになりました。研究報告の真の統合は次号を待っとでもいう

べきでしょうか。

以上「青森県環境保健センター研究報告」の創刊にさいし，一言申し上げるとともに今後の

ご指導，ご支援をお願いする次第です。

1991年3月

青森県環境保健センター所長

秋 山 有
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青森県環境保健センター研究報告 No.1 1990 

青森市における CoxsackieA群ウィルスの血清疫学

一次期侵襲ウィルス型の検討:その追跡調査一

佐藤允武 野日キョウ 三上稔之

Seroepiderniology of Coxsackie Virus A Group in Aornori City 

-Studies of the N ext Epidernic Virus 

Types : The Follow up Survey-

Nobutake SATO， Kyo NORO and Toshiyuki MIKAMI 

1 .緒 Eコ

Cox.A群ウィノレスの次期侵襲型の事前の予測に，中和抗

体保有状況調査が有用であることを我々は先に報告した

1)。今回，この結論がはたしてどの程度妥当であったかに

ついて，その後の4年間の血清で追跡を試みた。

その結果，成績は前回と全く合致し，先の結論はほぼ

満足できるもので、あった。

2.材料と方法

1)中和試験

(1) 細胞と培養液

中和試験に用いた細胞及び培養液は前報1)のとおりであ

る。すなわち，人胎児由来のRD細胞を2倍量のアミノ酸

とビタミンを添加したMEMハンクス液にウシ胎児血清を

10%の割合で加えた液を増殖用として， 1 wellあたり10万/

mlの細胞を0.2mlずつ接種し，35
0

CのCαIncubatorで、6'"'-'

7問培養したものを実験に供した。また，維持液には日

水製イーグ、/レMEM培養液にウシ胎児血清を2%の割合に

添加した液を用いた。

(2) 被検血清

検査に供した4ヶ年の血清は， 1986年から1989年のい

ずれも 4月から 6月初旬に県立中央病院を訪れた一般外

来及び入院患者の臨床検査に使用されたものの残余血清

を使用した。

これらの血清は前回と同様に 7ヶ月'"'-'2才未満 2'"'-'

3才未満など1才きざみで7才未満まで7段階区分とし，

各年齢層の目標検体数をそれぞれ20例とした。また，こ

れら血清は 20
0Cに凍結保存しておいたもので使用に際

してはMEM液で2倍希釈し，56
0

Cの恒温槽で30分間加熱

した。

(3) 術 式

中和試験に用いた7ウィルスは既報2)の培養法によって

RD細胞で3代以上継代，馴化したもので，それぞれ100

TCID5o/0 .025mlを使用した。中和試験はトランスファー

プレートを用いた赤尾らの方法3)に準拠して行い，抗体価

4倍以上を陽性と判定した。

2)調査方法

前回と全く同様の方法によった。すなわち，同一年齢

層の抗体保有率の経年的変動を知るために，例えば1986

年の2才未満層が1987年には2'"'-'3才未満層となった時

点での保有率を比較することとし，前報1)で示した暫定的

な基準(表 1)に従って解折した。

3.結果及び考察

1) Cox. Aウィルス型の4年間における抗体保有率の変

動と侵襲規模

表1には1986年から1989年までの7ウィルス型の年令

別抗体保有率と調査方法で述べた基準に従って判別した

侵襲規模等を示した。

大規模侵襲と判定されたウィルスは1987年のCox.A3

型の 1ウィルスの1区分，中規模侵襲は同じく1987年の

A5， A8型の2ウイノレスの2区分であった。また，小規

模侵襲は1986年のA3， A 4， A 6， A10， 1987年のA2，

A4， A6， A10型， 1988年のA2，A3， A6型の5ウィ

ルスの11区分で，侵襲規模を判別した21区分中， 14区分

が小規模以上の侵襲を示し，基準以下の侵襲は 7区分で

あった。この結果は前回とほぼ同様な状況と言えるが(図

1参照)，表2の3才未満及び7才未満でみた7ウィルス

型の平均抗体保有率はいずれも前回に比べ低下の傾向を

示しており，侵襲は前回より希薄であったように推測さ

れる O 図1に今回の年次別侵襲規模と前回のそれを一括

して示した。

今調査における中規模以上の侵襲は1987年の3ウイノレ

スでみられた。そして，これらウィルスの翌年の侵襲は



表1 Cox. A群ウィルスの4年間における抗体保有率の変動

¥年¥¥令¥年¥次¥ Cox. A2 Cox. A3 Cox. A4 
'86 '87 '88 '89 '86 '87 '88 '89 '86 '87 '88 '89 

0.7-く2 15 時 35 15 

0.7-<2 20 - 31 時 30- 0 時 50- 25 

0.7-< 2 15 - 5 - 25 15 - 35 - 25 吟 40- 65 - 50 

0.7 く2 時 40- 18 - 25時 55時 35- 12 30 - 30 時 35- 41 - 50 - 50 

2 -く 3 40 - 25 - 25 - 45 20 - 15 時 65- 45 20 - 30 - 50 - 65 

3 -く 4 50 - 20時 65- 75 15 - 15 時 65- 30 30 - 45 - 70 - 85 

4 -< 5 40 - 65 - 65 40 - 10 時 70 70 - 45 - 55 

5 く6 45 - 60 35 .. 87 55 - 80 

一6 -< 7 54 54 69 

保有率
0.7-く3 40 16 13 22 29 14 33 19 29 41 58 19 

0.7-<7 40 33 33 41 32 23 49 28 47 46 57 49 

分離数 4 

f受 襲 大

エメと Cox. A6 Cox. A8 Cox. A10 
'86 '87 '88 '89 '86 '87 '88 '89 '86 '87 '88 '89 

0.7-< 2 25 15 5 

0.7-<2 15 - 19 10 - 0 5 - 6 

0.7-く2 時 35- 30 - 35 

J111118550ii 1 i -20-25 

吟 45- 25 - 15 

0.7ーく 2 10 - 29 - 30 - 45 10一時 35- 35 15 - 41 - 15 - 30 

2 -く 3 13 - 35 - 15時 45 13 -: 15:-30 - 55 7 - 20 - 35 - 50 

3 -く4 25 - 25吟 65- 80 30 凸 40- 55 15 - 15 c> 60 - 75 

4 く5 45 - 35 - 55 45 -:30:時 6C 35 - 20 c> 60 

5 -く 6 65 - 73 25 -;53 45 - 27 

6 -< 7 46 54 23 

11 30 23 22 11 5 15 8 11 43 15 6 

0.7-< 7 34 34 30 42 29 19 33 32 24 28 33 31 

分離数 2 

f受 襲 中

Cox. A5 
'86 '87 '88 '89 

15 

10 - 13 

吟 30- 15 

27 -:15:-40 - 55 

45 -:40:c> 75 - 60 

65一時 65

65 -

62 

20 5 20 

44 29 41 

中

保有率の変動
時 30-く50

・・ 2と50

侵襲規模基準
(大規模侵襲)
時 2以上 (1)

出以上)(2) 

吟 4以上 (3) 

(中規模侵襲)

21)(1) 
時 3 (2) 

(小規模侵襲)
時 1 (1) 。1'"""'2 (2) 

14 

30 

すべて前回と同様に小規模以下を示して，同一ウィルス

の2年連続による侵襲はみられなかった。前回につづく，

この成績は次期侵襲ウィルス型を検討する上で有用な要

素になり得ると判断する。

別した年次別侵襲規模を前回の結果と併せて図2に示し

た。

1986年以降で唯一大規模侵襲と判定された1987年のCox.

A3型の侵襲直前の保有率は14%，中規模の1987年のCox.

A5型及び、Cox.A8型はどちらも 5%を示した。このパー

センテージは大きな侵襲の直前の保有率は35%未満と推

定した前回の結果に沿うものであった。一方，大きな侵

襲から免れると推定した保有率35%以上を示す年次区分

の数はCox.A2型の1986年，Cox.A4型の1987，1988年，

Cox. A10型の1987年の3ウィルスの4区分であった。そ

の侵襲規模はすべて小規模以下を示し，前回の結果と合

致した。

表2 7ウィルス型の平均中和抗体保有率

年 保 有率

年令層 m-1985 1側四89

0-く3 27 21 

0-く7 45 36 

2)各型ウイノレス型の3才未満における中和抗体保有率

の変動

1986年以降の各ウィルス型の保有率と保有状況から判

これは前回の調査方法がほぼ妥当であったことを意味

する。

2 -
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有率と侵襲の規模を精査することによって次期侵襲ウィ

ルス型をかなり絞り込んで予測することが可能である。

図2

まとめ

前回の調査方法から得た結論がどの程度妥当であった

かについて，その後の4年間の血清で追跡調査をおこなっ

た。 文 献

1)佐藤允武，他:青森市におけるCoxsackieA群ウィ

ルスの血清疫学一一次期侵襲ウィルス型の検討一一

臨床とウイルス， 15 (2) : 269-273， 1987 

2)佐藤允武:他:青森におけるCox.A群ウイノレスの

血清疫学(第一報)一一17ウィルス型の中和抗体保有状

況一一青森県衛生研究所報， 22， 18-23， 1985 

3)赤尾頼幸，志賀定桐:マイクロタイターによる微

量中和反応，臨床検査16; 9 -20， 1972 

3 

その結果，下記の2点が前回の結果と完全に合致した。

このことは前回の調査方法及び結論がほぼ妥当であった

ことを示唆している。

1) 3才未満の保有率が35%以上の場合，そのウィル

スのシーズンにおける侵襲は小規模以下で、ある。

2)中規模以上の大きな侵襲を起したウイノレスの翌年

の侵襲規模は必ず小規模以下に留まる。

以上のことを考え併せるとシーズン前の7才未満の保



青森県環境保健センター研究報告 NO.l 1990 

平成元年度の青森県における慈虫病の発生状況

佐藤允武 三上稔之

Outbreaks of Tsutsugamusi Disease in Aomori Prefecture 

in 1989. 4 -.; 1990. 3 

Nobutake SA TO and Toshiyuki MIKAMI 

まえがき

全国の基虫病の実態把握と防疫対策の資料を得ること

を目的とした地研全国協議会の調査事業が予研に事務局

を設置して平成元年より発足した。本事業の情報収集の

範囲は保健所及び地研において収集し得る基虫病が疑わ

れるすべての患者を対象としたもので届出患者は無論の

こと，血清学的に陰性と診断された患者をも含めたもの

で，裾野の広い調査である。

平成元年度に当センターで杷握した本県の患者発生及

び検査状況は次のとおりであった。

1 .調査方法

主虫病は伝染病予防法に基づき届出を必要とする13疾

患の中の 1つであり，県に届出された場合にはその届出

病院あてに，また，当センターへの血清検査依頼の場合

には結果(成績)の如何を問わず依頼病院へ表1に示す

調査票を送付し，調査事項を記入のうえ回収した。送付

した調査票16枚の中，回収できたのは14枚でいずれも届

出患者であった。

2.調査結果

(1) 届出患者の年令，性別，職業

年令の分布は37才から80才で， 30代後半が4名， 40代

後半が2名， 50代3名， 60代4名， 80才1名であった。

男女比は11: 3で、男性が多かった。職業別では不明 3名

と会社員 1名を除いてはすべて農業及び林業関係の従事

者であった(表 2)。

表2 届出患者の年令，性別，職業

年 メTL1 性別 耳載 業

30 40 50 60 80 
林業農
不 社員メz空三h 

区分
以上
♂ ♀ 

代 代 代 代 明

人数 4 2 3 4 1 11 3 10 3 1 

(2) 推定感染地域及び発生季節

図1に示すとおり，浪岡町の3名を初めとして新郷村・，

横浜町，七戸町，青森市がそれぞれ2名，田子町，倉石

村，十和田市が各 1名の発生で，下北，南部地区が東青，

津軽地区より多い傾向を示した。季節的にはは4""'6月

4名， 10""'11月10名で秋の発生が多かった。

|::zl 

浪岡

図1 推定感染地域と発生季節

(3) 推定感染場所と作業内容

表3に示すとおり山地での感染が10例，農地3例で山

地が多かった。作業内容ではレクリエーションとしての

ワラビ採りとキノコ狩りの2例の他は日常業務における

感染で、あった。

表3

感染場所

山地

農地

推定感染場所と作業内容

作業内容 l発
山作業

行楽

農作業

数生一

8

2

3

(4) 臨床所見

刺し口，発熱は全員にみられた(図2)。前者の所在部

位は図3のとおりで背面よりも前面に，また，四肢より

体部の方が多い傾向を示した。後者の最高体温は37.8
0

C

4 -



症状

刺し rJ

発熱

発疹

リンパ節腫脹

100 

図2 症状の発現率

図3 刺し口の所在部位

から40.0
0

Cの範囲にあり， 38
0

C台以上の発熱者が最も多

かった。有熱期間は2日から11日と幅がみられた。これ

は治療開始時期にも関連するが，平均では5"'-'6日であっ

た。また，発疹は13例中11例84.6%(無記入 1)にみら

れ， うち全身に及んだ例は53.6%であった。リンパ節の

腫脹は主症状4つの中では最も低く50%であった。

その他，全身の倦怠78.6%，頭痛64.3%，また，髄膜

炎匝吐は l例の7.1~もであった。

(5) 臨床検査所見

白血球数は擢患により一般に減少傾向を示すと言われ

るが，本調査では6例が5，000以下であった。逆に，9，200，

18，600と高い値を示したのが2例みられた(表4)。

また，必発所見と考えられているCRP上昇は無記入を

除いた12例中11例に認められた。

さらに，必発とは言えないまでも上昇がよくみられる

GOT， GPT， LDHはそれぞれ13例中12例， 13例中10例，

12例中10例に認められた。尿蛋白の出現は15例中4例で

あった。

(6) 血清検査状況と結果

平成元年度に当センターが依頼を受けた件数は6例で，

表4 臨床検査所見

例数
<5，000 
6 

検査項目

C R P 
D C 

G 0 T 

G P T 
L D H 
尿蛋白

白血球数

孟 5000~<8 ， O∞

6 

孟8，000
2 

数値の異常又は検出数

有 無 無記入

11 l 2 
1 12 1 
12 1 1 
10 3 1 
10 2 2 
5 9 O 

そのうち 4例がIP(免疫ベルオキシダーゼ)法で陽性

と判定された。そして，このすべてが診断病院から県へ

届出された。他の届出患者のうち，秋田大学医学部微生

物学教室， BML， SRLで検査がおこなわれたのが5(初

回と 2回目検査が別々の施設で実施された例 1)で，残

りの5例は臨床所見及び臨床検査所見からの診断による

届出であった。当センター及び他の施設における検査結

果を表5に示した。

11例中 7例からペア血清が得られたが，そのうち，

5例(番5，6， 7， 8， 10)については発病後 6"'-'10

月の聞に採血した初回血清から，感染早期に出現するIgM

抗体を検出した。その検査法は番号5の不明以外はすべ

てIP法であった。本抗体不検出の2例中 7病日に採血

した番号1は感染早期では一般に感度が劣ると言われる

CFi法を使用していること，また，番号9では3病日と採

血日が余りにも早すぎたことが不検出の原因と考えられ

る。しかし，この2例は 2回目の採血ではいずれも抗体

の上昇がみられ，感染が証明された。

他，単一血清による検査では番号2，3の20倍以下を

除き，番号4，11からはIgM抗体が検出され，診断が確定

した。

以上のように，血清検査では各検査法の特徴を常に念

頭に置いて検査を実施する必要がある。

表5 抗原別，抗体別検査結果

番号 1 g M 

M.T 4 -20 CF B加fL

2 S.M 5-9 3 IP 環保セ <20 <20 <20 <20 <20 <20 

3 M.S 5-13 不明 IP 環保セ <20 <20 <2日 <20 <20 <20 

Y.M 5 -24 9 不明 BML 160 640 128 1，280 320 1.280 

5 K.Y 6 -10 
8 

不明 BML 
10 10 20 40 40 40 

18 320 80 10，210 2，560 1，280 1，280 

6 S.M 10-7 10 IP 環保セ
640 1，280 2，560 2，560 640 1，280 

14 5，120 5，120 20，.180 20，480 5，120 5，120 

7 H.S 10ー 14 8 IP 環保セ
20 40 10 320 40 160 

27 320 2，560 640 5，120 320 2，560 

8 M.S 10-16 
8 

IP 環保セ
320 .10 640 160 320 80 

12 6.10 80 1.280 640 640 320 

9 T.N 11-5 
3 IP 秋大微

<10 <10 <1日 <3210 0 <10 <10 
9 20 80 160 20 80 

10 T.H 11-6 6 IP 環保セ
40 80 320 1.280 80 320 

15 5，120 5.120 20，480 20，480 1.024 1.024 

11 S .0 11-9 10 IP 秋大微 40 40 320 1，280 40 10 

- 5 -



表1 つつが虫病様患者調査票

つつが虫病様患者調査酉地研記入欄 圃
凶川 ;[I検也研体コ番ート|し」に口
I也術7， サ I 口己口口己口

PHfUl¥ 1迫力 12変史(

1/'"""'" .司J '11 のf易fT Ud(U口[01Fl 再提山口

患 者 氏 名 |性3iJ11男 2女F 品主 巳 I 2 I口口
a ド片 1町FjB1リ且， K 1111|職 3 口口
発病 日 19口口年口口月仁口日(初診日口口年コ口月口口日) 4 コロ年口口月口口日

1;f-， 1血 日 19口口年口口n口口日(初回) 5 口口年口口月口口日

19口口年口口月口口日(口同) 6 口巴年巳口月口口日

調査事項 感染推定日 19巳口年口口}j口己日頃 7 口口年口口月口口日

感染地域 市町村 付近 8 口口口己口己
感染場所 1.山地、 2.農地、 3.野原、 4.河川敷、 5.その他( 9 口

作業内容 1.山作業、 2.農作業、 3.行楽、 4.その他( 10 口
臨床所見 束IJ し 口 1.有 I 2.無 中IJL 11の古1;0'C lellて記入) 11 口

部位 1.頭、 2.顔、 3.4員、 4.胸、

5.背、 6.腹、 7.幹、 8.f>.Q:音li 12 口口口
9.左手、 10.右手、 11.右足 ノ L

12.左足
口状態 1.水市、 2.漬場、 3.姉皮 13 

口発 幸九 1.有 I 2.無
14 

口口日間
期間巳口日間(口口。C口月口口日~口己月コ口E:l)

15 

最高体温口口.
16 巳己口℃

17 巳アすじ浩 1多 1.'釘 2無
口己巳部位 1.全身、 2.顔、 3.背、 4 腹、 5.右手、 6.左手、 18 

7.右足、 8.左足、 9.その他(

リンパ師瞳脹 1.有 I 2.無 19 口

部位 1.右顎下、 2 右眼下、 3_右鼠径 20 口口口
4.左顎下、 5.左版下、 6.左到し径

その他 1.全身倦方、、 2.頭痛、 3.髄膜炎、 4.幅吐、 5.他( 21 口口口
臨床検査 血液所見 白血球数!口口口固固 AST(GOT)上昇 1.有、 2.無 22 口口口 23 口
所 見 CRP上昇 1 1.有、 2.無 ALT(GPT)上昇 1.有、 2.無 24 口 25 口

DIC 寸11 有、 2 無 L D H 上昇 1.有、 2.無 26 口 27 口
尿検査 蛋 (J1 1 有、 2.無 円 性 1.有、 2.無 28 口 29 ロ
その他 1. ( 30 口

処 置 抗生物質投与 1. TC 2.その他( 31 口
連絡事項 1. 32 口
記入法:医療機関は太枠線内を記入して下さい。該当番号、または語句にO印して下さい。

血清検査成績 実地機関名(

検査法 1. IF 2. 1 P 3. C F 4. Weil-Felix 

抗原 Kato Karp Gilliam I ( )1 Kato Karp Gilliam 1 ( )1 OXK OX2 OX19 

抗体価 初回 IgG 

IgM 

口凶 IgG 

IgM 

判定 1 血清学的につつが虫病と診断されました。 結 果

2.抗体(IgM、IgG)未上昇と思われるので( )日後に再採血して下さい O 検宝生法 判定

3 過去の感染による残存抗体と思われます。 初回 33 ロロ 34 口
4.つつが虫病ではないと思われます。 口回 35 口口 36 口

連絡事項 11

本調査票は地研(原本)および予研(写し)に保管します(地方衛生研究所全国協議会)

6 -



青森県環境保健センター研究報告 NO.1 1990 

1989年青森県三沢市で流行したCoxsackieB 5型

ウィルスによる無菌性髄膜炎と青森市における侵襲状況

三上稔之 佐藤允武

An Epidemic of Aseptic Meningitis by Coxsackie B5 Virus Type 

in Misawa City ( 1989 ) and Invasion to Aomori City 

Toshiyuki MIKAMI and Nobutake SATO 

1 .はじめに

1989年6月から11月にかけて三沢市で無菌性髄膜炎が

流行し，病原検索の結果，本症はCoxsackieB 5型(以下

CB-5と略)ウィルスの感染によるものであった。

本稿ではウイノレス分離および血清学的検査成績に加え

青森市における血清疫学について報告する。

2.材料と方法

1 )検査材料

7月に発症した8例の髄液，糞便，ベア血清を検査の

対象とした。

2)ウィルス分離および同定

ウィルスの分離にRD，GMK， Hep# 2，培養細胞を用い

た。

分離株の同定にはシュミットプール血清とシング、ル抗

血清を用いた。

3)疫学調査に使用した被検血清

20 

10 ~ 

O 

4月 5月 6月

人数 O O 2 

7月

14 

青森市の被検血清は年令0"'6才までを1才刻み， 7 '" 

10才までを2才刻みで区分し， 1988年の160例 (4，5月

採取)， 1989年は157(4， 5月採取)，および160例 (10

月採取)の中和抗体価を測定した。

抗原にはCB-5標準株を用い，測定はマイクロプレー

ト法により行った。

3.結果および考察

1)発生状況

三沢市における無菌性髄膜炎患者の発生は図 1に示す

ように 6月の2名を初発とし，以降7月14名 8月19

名 9月10名， 10月8名， 11月5名で8月をピークとし

た状況であった。

11月現在の患者総数は58名を数えた。

年令的には4・5才層が最も多く，男女比では， 35対

23で男子が幾分多い傾向を示した。

2) ウィルス分離成績

8月 9月 10月 11月

19 10 8 5 

図1 無菌性髄膜炎患者発生状況
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使用細胞3種のうちウィルスはHep#2とGMK細胞で

分離した。

同定および、中和抗体価の測定には感受'性が良好で、あっ

たHep#2細胞を用いた。結果は表1に示すように8例中

3例から4株のウィルスを分離し，すべてCB-5であっ

た。

4株の内訳はNo.89039(以下039と略)の髄液および糞

便から各1株， No.89037 (以下037 と略)および~No.89041 (以

下041と略)の糞便から各1株である。

表1 無菌性髄膜炎患者のウィルスおよび血清学的検査成績

ふe問。)年令 発病年月日 検月体採取日 *1検体
Y.K 4 7 -2 -'89 7/3 SF (89036) FC 

お1.S 5 7 -2 -'89 7/6 SF (89037) FC 

Y.M 1 7 -4 -'89 7/5 SF (89038) FC 

K.K 。 7 -7 -'89 7/8 SF (89039) FC 

K.S 3 7 -3 -'89 7/4 SF (89040) FC 

T.T 6 7 -2 -'89 7/7 SF (89041) FC 

T.Y 2 7 -1 -'89 7/6 SF (89042) FC 

K.T 4 6 -28-'89 7/5 SF (89043) FC 

3)血清学的成績

患者ペア血清の中和抗体価は表1に示すように039髄液

由来の分離代表株と標準株(Faulkener)の2株を用いて

測定した。

抗体価が4倍またはそれ以上の有意上昇を示したのは，

標準株では037，039， No.89040 (以下040と略)の3例，

分離代表株では037，No.89038 (以下038と略)039の3例，

そのうち， 040が標準株に038が分離代表株にだけ有意差

を示した。有意上昇の4症例のうちウィルスが分離され

たのは037，039の2例，他の2例は分離陰性であった。

一方，041はウイノレス分離が陽性にもかかわらず抗体価に

有意差が認められなかった。

総体的には042の1例を除いて，いずれも標準株より分

離代表株が2倍から 8倍程度高い反応を示しており，ウィ

ルスが分離されなかった患者でもCB-5の感染による発

症であると推定することができる。

4) CB-5標準株と分離代表株の交差反応

モルモット免疫血清を用いた標準株と分離代表株の交

差中和抗体価を表2に示した。標準株のホモタイターが

512倍のとき，分離代表株は128倍，また，分離代表株の

- 8 

ウ分ィノ離レス
急性期

((一)) 16 倍倍
128 

Cox(.B) -5 32 倍倍64 

(( 一一) ) 32 倍倍
64 

Cox. B-5 くく44倍倍Cox. B-5 

((一)) 128 倍倍
~512 

Cox(.-B) -5 32 倍倍128 

((一)) <4 倍倍
<4 

((-一)) 64 倍倍
256 

*1 S F 髄液
FC:糞便

*2中和抗体価

病 日 回復期 病 日

2日 16 倍倍
128 19日

5日 128 倍倍
~512 

19日

2日 64 倍倍
~512 

14日

2日 256 倍倍
孟512 14日

2日 孟512倍イ音
ミ~512

16日

5日 32 倍倍
128 18日

6日 く<44倍倍 18日

8日 64 倍倍
256 228 

*2上段 Cox. B-5 標準株(Faulkner)
下段 Code No.89039 S F分離株

ホモタイターが2048倍に対し標準株は512倍と交差し，患

者ぺア血清の反応性からも推測されるように若干の抗原

の相違がみられた。

表2 分離代表株とCox.B-5標準株の交差中和反応

中和抗体価

抗原

抗Faulkner 抗89039

Faulkner 512 512 

89039 128 2048 

5)青森市におけるCB-5の中和抗体保有状況

1989年三沢市で流行したCB-5は，同年4，5月に青

森市のカゼ様疾患からも分離されており，岡市の侵襲状

況を知るために抗体の保有調査を実施した。

a) 中和抗体保有率の推移

結果は表3に示したとおり 4倍スクリーニングでは1988



表 3 Cox. B-5ウィルスの中和抗体保有率の推移

保 有 率
血

1988 (4， 5月)

22.5 (36/160)* 

5.6 ( 9/160) 

清

4倍以上

64倍以上

年4・5月の保有率22.5%，1989年4・5月33.8%，1989

年10月37.5%と上昇し，また64倍スクリーニングでも各々

5.6%， 14%， 21.3%と4倍スクリーニング同様に上昇傾

向がみられた。

b)年令層からみた中和抗体保有状況

4倍， 64倍スクリーニングによる年令層別の抗体保有

の動向を図2に示した。

同一年令の保有率の変動を知るために 7才以上を除い

て1988年の保有率と1989年のそれぞれ1才上の年令の保

有率と対比して示した。図の年令は1988年で表示した。

60 
へ 4倍スクリーニング

40 
¥ /介心、

保 ヘ¥¥/J
有

率

20 

O 
年令 2 4 6 g~ lO 

3 5 7~8 

保

有

率

(青森市)

採取 年 月

1989 (4， 5月)

33.8 (53/157) 

14.0 (22/157) 

1989 (10月)

37.5 (60/160) 

21.3 (34/16ο) 

*(陽性数/検体数)

1988年の血清の1才から 3才の抗体保有率は4倍， 64 

倍スクリーニングともに非常に低く， 1988年以前の3年

間にはほとんど侵襲はなかったものと推察される。それ

が，翌1989年4・5月の血清では4倍スクリーニングの

1才 2才が約30'?も上昇， さらに， 1989年10月の血清で

も2才を中心として約25%程度の上昇がみられた。また，

この6才前後でも上昇の程度は全般に低いものの同じ傾

向を示した。この保有率のパターンは64倍スクリーニン

グにおいても同様であった。以上の成績はウィルスが分

離された1989年ばかりではなく，その前年の1988年から，

60 
6倍スクリーニング 一一 1988(4.5月)

一ー 1989 (4.5月)

ーー 198900月)

40 

20 

O 
年令 2 4 6 9 ~10 

3 5 7~8 

図2 Cox. B-5の中和抗体保有状況(青森市)

2"-'3才及び5"-'6才を主な感染の対象として 2年連続

で侵襲していたことを示唆するものである。

しかも，その規模は比較的大きかったと推測される。

本ウィルスは無菌性髄膜炎や夏カゼ、等の病原として知

られ，過去には図3に示すように何度か流行も引き起こ

している。全国微生物検出情報及び東北・新潟・北海道

ブロックのエンテロウィルス'情報によると， 1989年の分

離報告例は本県の他，関東，中国，東北地方及び北海道

等の全国20余りの都道府県にも及んでいる。そして，分

離のウィルス数も200余株に達していることから考えると

1989年の侵襲はかなり大きな規模であったと推察される。

9 
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Cox. B-5年別分離状況(全国) 微生物検出情報転載



ま と め

1989年6月から11月にかけて三沢市で流行した無菌性

髄膜炎をウィルス，血清学的に調査した結果，次の成績

を得た。

1)本流行はCB-5ウイノレスの感染によるものと推察し

た。

2) 中和交差試験の結果，流行株は標準株とは若干抗原

性が異なっていた。

3)青森市における抗体の保有調査により，三沢市以外

での本ウィルスの侵襲を確認、した。

稿を終えるにあたり，本調査に御協力いただいた三沢

市立三沢病院ならびに三沢保健所の方々に，厚く謝意を

表します。

文 献

1 )国立予防衛生研究所学友会編ウィルス実験学各論，

改訂2版，丸善，東京.1982， P127-151 

2)病原微生物検出情報，第9巻第8号(1988)
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青森県環境保健センター研究報告 No.1 1990 

陸奥湾におけるムラサキイガイを用いた環境化学物質調査

高橋政教 村上淳子 小林英一

A Monitoring for Enviromental Pollutants 

in Mussels at Mutsu Bay 

Masanori T AKAHASHI， Atsuko MURAKAMI 

and Eiichi KOBA Y ASHI 

はじめに

ムラサキイガイ，カキ，アサリなどの二枚員は環境汚

染物質のモニタリングの指標性があると言われている。

特にムラサキイガイは世界各地に生息していることから，

指標生物として最も有用とされている 1)。すでにヨーロツ

パ海域におけるDDT，PCBの調査2) 三陸海岸における

重金属調査3)などはいずれもムラサキイガイが用いられて

いる。

今回我々は陸奥湾に広く生息しているムラサキイガイ

を用いて 2，3の環境汚染物質の残留調査を行ったの

で，その結果について報告する。

調査方法

1.試料

陸奥湾海域の野内，奥内2地点より採取した 3"-'10cm 

のムラサキイガイ (Mytilusedulis) 20"-'30個をむき身

にして粉砕し，試料とした。なお，野内地点は水深20m前

後の海域に養殖している。一方，奥内地点は水深20m前後

の海域のホタテ養殖篭，ロープに付着しているのを採取

し試料とした。

2.調査地点

図1に調査地点を示した。

3.調査期間

平成元年4月~平成2年 1月

4.調査項目

1)有機塩素系農薬

BHC (α s，γ， d -BHC)， DDT (op'-DDT， 

pp' -DDT， op' -DDE， pp' -DDE， op' -DDD， pp'-

DDD)，ディルドリン，アルドリン，エンドリン。

2) PCB 

3)除草剤

CNP，クロメトキシニル，ベンチオカーブ，モリネー

ト。

4)有機スズ化合物

ピストリプチノレスズ化合物(以下TBTOと略)

5)重金属

Cd， Pb， Cu， Fe， Mn， Zn， As， T-Hg 

5.測定方法

1)有機塩素系農薬及び除草剤

有機塩素系農薬及び除草剤は石)114)らおよび佐藤5)ら

の方法に準じて抽出し，硝酸フロリジノレカラムを用いて

鈴木6)らの方法で分離，定量した。 BHC，DDT，ディル

ドリン，アルドリン，エンドリン， CNP，クロメトキシ

ニルはECD-GC，ベンチオカーブ，モリネートはFPD-

GCを用いて測定した。

2) PCB 

厚生省環境衛生局PCB研究班「分析方法に関する研

究」に準拠した。すなわち検体をアルカリ分解し，ヘキ

日本海 司ざ|太平洋

。
青森市

図1 ムラサキイガイの調査地点



サン抽出，カラムクロマトグラフィーによるクリーンアッ

プ後， ECD-GCを用いて測定した。

3) TBTO 

佐藤7)らの方法に準じた，TBT化合物を塩酸酸性下で

TBTCとし，塩酸処理シリカゲ、ルで精製し， ECD-GC定

量した。

4)重金属

硝酸，過塩素酸による湿式灰化し，MIBK抽出後原子

吸光法で測定した。

調査結果

表1にムラサキイガイ中の残留有機塩素系農薬を示し

た。 DDTは野内地点の4，6月，奥内地点の4月に採取

した検体から0.001μgjgと微量認められた。これらはい

ずれもpp'-DDTであった。一方， BHC，ディルドリン，

アルドリン，エンドリンはすべて不検出であった。

表 1 ムラサキイガイ中の有機塩素系農薬

語学(湿重量)

採取地 農 薬
採取月(平成元年4月~平成2年1日)

4 5 6 7 8 9 10 1 

B H C ND ND ND ND ND ND ND ND 

D D T 0.001 ND 0.01 ND ND ND ND ND 

野 内 ディルドリン ND ND ND ND ND ND ND ND 

アルドリン ND ND ND ND ND ND ND ND 

エンドリン ND ND ND ND ND ND ND ND 

B H C ND ND 

D D T 0.001 ND 

奥 内 デ、イノレドリン ND ND 

アノレドリン ND ND 

エンドリン ND ND 

ND: <0.001 :採取出来なかった

表2にPCB含有量を示した。 PCBはすべての検体において不検出であった。

表 2 ムラサキイガイ中のPCB含有量

μgjg (湿重量)

採取地

野内

奥内

ND:く0.001

7 

ND 

採取月(平成元年4月~平成2年1月)

9 

ND 

表3 ムラサキイガイ中の除草剤含有量

μgjg (湿重量)

農 薬
採取月(平成元年4月~平成2年1月)

4 5 6 7 8 9 10 1 

C N P ND 0.006 ND ND ND ND ND ND 

クロメトキシニル ND ND ND ND ND ND ND ND 

ベンチオカーブ ND ND ND ND ND ND ND ND 

モリネート ND ND ND ND ND ND ND ND 

C N P ND ND 

クロメトキシニノレ ND ND 

ベンチオカーブ ND ND 

モリネート ND ND 

4 5  6 

ND ND ND 
ND 

ー:採取出来なかった

表3に除草剤含有量を示した。 CNPは野内地点の5月

に採取した検体から0.006μgjg認められた。一方，他の

採取地

野内

奥内

8 

ND 

10 

ND 
ー
一
間
一
間

クロメトキシニル，ベンチオカーブ，モリネートはすべ

ての検体において不検出であった。

ND: CNP，クロメトキシニルく0.001 モリネート，ベンチオカーブく0.01

採取出来なかった

つ臼



表4にTBTO含有量を示した。 TBTOは野内，奥内両

地点すべての検体から検出された。野内地点の平均値の

0.12μg/g，奥内地点での平均値は0.11μg/gであった。

一方，季節による変化，地域による差は特に認められな

かった。

表4 ムラサキイガイ中のピストリブチルスズオキシド含有量

μg/g (湿重量)

採取月(平成元年4月~平成2年1月)
採取地

4 5 6 7 8 9 10 1 平均値

野 内 0.12 0.13 0.12 0.10 0.09 0.12 0.10 0.15 0.12 

奥 内 0.12 0.10 0.11 

ND: <0.01 採取出来なかった

表5に重金属含有量を示した。 Cd，Pb， Cu， Fe， Mn， 

Zn，As， T-Hgはすべての検体から検出された。しかし，

産業廃水その他による重金属汚染は認められなかった。

表5 ムラサキイガイ中の重金属含有量

μg/g (湿重量)

採取月(平成元年4月~平成2年1月)
採取地

野内

重金属
4 5 6 7 

Cd 0.52 0.33 0.40 0.30 

Pb 0.08 0.20 0.29 0.04 

Cu 1.06 1.02 0.81 0.72 

Fe 35.8 29.6 27.3 15.6 

Mn 1.47 0.89 1.51 0.98 

Zn 22.8 23.5 19.3 15.5 

As 1. 74 0.64 0.30 0.53 

T-Hg 0.014 0.016 0.014 0.011 

Cd 0.19 

Pb 0.15 

Cu 0.55 

Fe 28.3 

Mn 0.95 

Zn 17.8 

As 0.43 

T-Hg 0.008 

8 9 10 1 平均値

0.43 0.37 0.35 0.29 0.37 

0.14 0.11 0.26 0.07 0.15 

0.71 0.53 0.50 1.07 1.16 

19.0 13.8 14.4 27.6 22.9 

0.87 0.78 0.99 1. 76 1.16 

19.4 21.1 21. 7 26.3 21.2 

0.33 0.55 0.49 0.61 0.64 

0.006 0.006 0.009 0.019 0.012 

0.25 0.22 

0.16 0.16 

0.65 0.59 

24.0 26.2 

1.06 1.01 

23.6 20.7 

0.86 0.65 

0.009 0.009 

-採取出来なかった

奥内

Cd， Pb， Cu， Fe， Mn， Zn， As: <0.01 T-Hg: <0.001 

q
t
u
 



考

1.有機塩素系農薬について

BHC，DDTは1971年に使用禁止されているが，現在で

も分解されず環境に残存している。加藤8)らは東京湾のム

ラサキイガイ中のBHC平均値は0.002μg/g，DDTは0.002

μg/gと報告しており，これが東京湾沿岸に生息している

ムラサキイガイのパックグランド値としている。一方，

ディノレドリン，エンドリン，アルドリンは不検出である

とのべている。他方，東京都は1978年以来東京湾の環境

汚染モニタリング調査を実施しており，スズキ，ウミネ

コを用いて化学物質濃度の経年変化を報告9)している。そ

れによるとBHC，DDT，デイルドリンによる汚染は減少

傾向が見られるが，依然としてスズキ，ウミネコに検出

されている。

本調査ではDDTが数例に微量認められたが，他の有機

塩素系農薬はすべて不検出であり，陸奥湾においては有

機塩素系農薬による影響は無いものと考えられる。

2. PCBについて

PCBは昭和49年6月に第一種特定化学物質に指定され，

その使用は全面的に禁止されている。しかし未だに分解

されずに環境中に残留している。東京湾においてはハゼ

ではND"-'0.33μg/g10)，スズキ0.12"-'0.27μg/g，ウミネ

コ1.8"-'3.6μg/gと報告され9) 依然として高濃度に残留

察

している。

本調査においてはPCBは検出されず，陸奥湾において

はPCBによる汚染は認められなかった。

3.除草剤について

除草剤，特に水田に用いられる除草剤は， 5 "-'6月に

散布期間が集中するため，一時的に河川に流出し，一時

期底質，魚介類に残留することはすでに多くの報告11)-14)

がなされている。特にCNPは魚介類への蓄積性が最も高

いといわれて，八郎潟のシジミの半減期は16日であった

と報告15)されている。山岸16)らは東京湾のアサリの生物

学的半減期は33.8:t8.4日であり，貝類のCNP排世速度は

比較的遅いとのべている。一方， CNPは底質では還元代

謝物であるアミノ体となって土壌成分と結合し，長期間

残留するといわれ，そのCNPアミノ体の分解生成物に変

異原性があるといわれ17)懸念されている。

本調査ではCNPが野内地点の5月に採取した検体に0.006

μg/g認められた。しかしそれ以外の検体はすべて不検出

で、あった。一方他のクロメトキシニル，ベンチオカーブ，

モリネートは不検出であった。加藤8)らは東京湾産ムラサ

キイガイ中のCNPは4"-'5月で、tr"-'0.20μg/g，モリネー

トは6"-'7月で0.01"-'0.04μg/gベンチオカーブは8"-'9

月でtr"-'O.01μg/gの範囲で検出され，検出時期は水田に

散布された時期と一致すると報告されている。除草剤の

残留量は種々の要因によって決定されるが，一番の要因

は使用量である。表6に本県において主に使用されてい

る水田除草剤の使用状況を示した。

表6 青森県における水田除草剤使用状況*

(t) 

昭和62年度 昭和63年度 平成元年度

96.5 86.6 88.3 

30.1 27.9 25.9 

26.3 23.7 17.0 

14.3 15.8 9.9 

6.7 5.4 3.4 

53.8 60.9 71.8 

73.4 61.9 49.5 

21. 7 17.2 13.8 

草除 剤

N P 

ムロン

C 

ダイ

初期除草剤 プロテラクロール

ブタクロール

クロメトキシニノレ

ベンチオカーブ

モリネート中期除草剤

シメトリン

*青森県農林部農業指導課資料

CNPが検出されたのは使用量が多いのと濃縮係数が高

いためと考えられ，クロメトキシニル不検出なのは使用

量が少ないためと思われる。一方，使用量の多いベンチ

オカーブ，モリネートが検出されなかったのは濃縮係数

が低いためと考えられる。 Watanabe18)らは濃縮係数は

CNP2750，クロメトキシニル500，ベンチオカーブ150，

モリネート10であると報告している。また，陸奥沿岸に

水団地帯が少ないことも不検出の要因の 1つであると思

われる。ただ， CNPの使用量は全国的に年々減少してお

り，本県においても昭和59年度の使用量は117.6tであった

19)が，平成元年度には88.3tとなっている。従って， CNP 

による汚染は今後減少するものと考えられる。

4.有機スズ化合物について

有機スズ化合物は防汚剤として船底塗料や漁網等に広

く用いられている，しかし最近になって有機スズ化合物

のTBTOが養殖魚への移向及び、蓄積が問題になっており，

汚染は養殖魚のみならず天然魚にも広がっているといわ

れている。
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厚生省は昭和60年にTBTOの1日許容摂取量 (ADD

を暫定的に1.6μg/kg/日と定めた。また，全国漁業協同

組合及び全国かん水養魚組合も昭和62年に自主的に使用

禁止措置をとったが，船底塗料については低減化が指導

されているだけである。

本調査では野内，奥内両地点のすべての検体からTBTO

が検出された。野内地点の平均値0.12μg/g，奥内地点の

平均値0.11μg/gであった。一方，東京湾におけるムラサ

キイガイ 20)は0.09'"'-'0.22μg/g，スズキ9)では0.22'"'-'0.40

μg/gと報告されている。東京都では東京湾におけるTBTO

汚染の主な原因は船底塗料に由来していると推定してい

る。陸奥湾では東京湾に比較して低レベルであるが，TBTO

に汚染が認められた。この原因はかつてホタテ養殖の際

魚網防汚剤として使用されたためと推測される。ただし

この程度含有量ではADIから推察すると，人体に対する影

響は考えられない。ただ， TBTOは自然界では極めて分

解されにくい物質であり，また生物濃縮が高いことから

今後とも環境調査を継続する必要がある。

5.重金属について

佐藤3)らはイガイ中の重金属 (Cu，Zn， Cd， Pb， Fe) 

を測定したところ，得られた値はこの地域の重金属汚染

の実態をよく反映しているとし，全国の沿岸に生息する

ムラサキイガイの重金属を分析すれば，重金属の汚染源

と汚染実態の解明に役立つと報告している。また，千葉

県20)も東京湾のムラサキイガイ中の重金属にりいて調査

している。それらの成績と本調査結果とを比較検討した

ところ，陸奥湾においては産業廃水その他による重金属

汚染は認められなかった。

今後は調査地点，調査項目を増やしてさらに検討した

し、。

ま めと

陸奥湾に生息しているムラサキイガイを用いて，有機

塩素系農薬， PCB，除草剤， TBTO，重金属等の環境汚

染物質調査を行なった。さらに最も汚染が進行している

といわれている東京湾の実態と比較検討したところ，陸

奥湾においては低レベルのTBTOの汚染が認められた。

しかしそれ以外の物質は微量又は不検出であり，現時点

で、は陸奥湾は良好な環境を保っているものと考えられる。
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健康茶に含まれる無機成分および残留農薬について

秋山由美子 小林英一

Content of Minerals and Pesticide Residues in“Health tea" 

Yumiko AKIYAMA， Eiichi KOBAYASHI 

はじめに

近年，わが国の食生活は高度化し，消費者もカロリ一

志向型から健康志向へと変化してきている。そして，様々

な形態のいわゆる健康食品が数多く市販されるようになっ

た。これらは，一般に食品と言われるものの概念とは異

なったものが多く，健康に対する薬理的な効果を期待さ

せ購入させる場合が多い。

このため過剰摂取の危険性があり，保健衛生上の問題が

懸念される。

一方，最近，生体内での微量無機成分の生理作用が数

多く研究されており，これらに高い関心が集まっている。

当所では，昭和62年度より，クロレラ，小麦はい芽油，

ビタミンE含有植物油， EPA含有精製魚油加工食品等健

康食品の衛生学的調査を実施してきたが1・へ今回は健康

食品として広く愛用されている健康茶について，無機成

分と残留農薬含有量および茶葉からの無機成分，残留農

薬溶出量について調査したのでその結果を報告する o

調査方法

1.試 料

青森市内の薬局，薬屈で販売されている健康茶12種を

購入し試料とした。ハトムギ，ハブ，クコ，あまちゃづ

る等を原料としているものが多く，表-1に各々の原材

料を示した。

2.分析項目

。無機成分

ナトリウム，カリウム，カルシウム，マグネシウム，

鉄，銅，カドミウム，鉛，総水銀，マンガン，亜鉛

。残留農薬

有機塩素系農薬

αー，戸一， γo-BHC， pp'一DDT，pp' -

DDE， pp' -DDD' ，デ、イノレドリン，エンドリン

。有機リン系農薬

ダイアジノン，パラチオン，マラチオン， EPN 

表 1 健康茶の原材料

No. 健康茶の原材料 No. 健康茶の原材料

プアーノレ茶，あまちゃづる，月見草，根昆布，ハ
1 トムギ，ハブ茶，カキ，キダチアロエ，食物セン 2 キダチアロエ，シイタケ，昆布
イ，大豆

3 発芽ハトムギ，発芽，ハブ茶，クコ，クマ笹 4 ハトムギ，ハブ、茶，カキ，ウーロン

5 
金針茶，クコ，コンフリー，ハトムギ，クマ笹，

6 
大豆，アズキ，黒豆，ハブ茶，くろごま，ソパ，

カキ，ハブ茶，玄米茶 アルフアルファ，発芽大麦，根昆布

ウーロン茶，大豆，アズキ，月見草，高麗人参， ハトムギ，ハブ、茶，根見布，そば，大豆，カキ，
7 ハブ茶，カキ，プアール茶，ハトムギ，根見布， 8 ヒジキ，シイタケ，プアール，松，クマ笹，イチ
キダチアロエファイパー，あまちゃづる ジク

ハプ茶，ハトムギ，ムギ茶，ウーロン茶，緑茶，
玄米，ハトムギ，食物センイ(ポリデキストロー

9 玄米，カキ，月見草，根昆布，あまちゃづる，ク 10 
ス)，緑茶，ハブ茶

マ笹，高麗人参，ダイエタリーファイパー

ハトムギ，ウーロン茶，ハブ(エビスグサ)，エ
ウーロン茶，プアール茶，根昆布，シイタケ，大豆，

11 12 アズキ，高麗人参，ハトムギ，ハブ茶，カキ，ミカン
ゾウコギ， クコ，麦芽，アルフアノレファ，昆布

の皮，クマ笹，クコ，あまちゃづる，茶
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3.分析方法

(1) 無機成分

衛坐試験法注解3)に準じて，茶葉を硝酸・過塩素酸で湿

式灰化後，銅，鉛，カドミウム，亜鉛はDDTC-MIBK抽

出，フレーム原子吸光法，ナトリウム，カリウム，カル

シウム，マグネシウム，鉄，マンガンは直接あるいは希

釈してフレーム原 f吸光広，総水銀は硫酎j問委還流rtーで分
解後，還l乙気化フレームレス原子吸光法により測定を行っ

た。また，茶葉の溶出液については各々の健康茶に添付

されている説明書にしたがって溶出した液について直接

法原[-吸光法で測定した。なお，溶出条件を表-2にノ示

した。

表2 溶出液中の試料量，溶出条件及び原産問

No. 試料量 溶出条件 原産国 No 試料量 溶出条件 原産同

1 15g 沸騰水中で3"-'5分煮出 日本 7 15g 沸騰水中で4分以上煮出 中国，日本，米国

2 6g 冷水中で1時間 日本 8 12g 沸騰水中で4分以上煮出 中国，日本

3 6g 沸騰水中で3"-'5分煮出 中国，日本 9 5g 沸騰水中で4分以上煮出 中国，日本，米国

4 10g 沸騰水中で2分煮出 日本 10 lOg 沸騰水中で5"-'10分煮出 中国，日本，米国

5 10g 沸騰水中で2"-'3分煮出 日本 11 8g 沸騰水中で2"-'3分煮出 日本

6 6g 沸騰水中で3"-'5分煮出 中同，日本 12 15g 沸騰水中で4分以上煮出 中国，日本

(2) 残留農薬

茶葉，溶出液ともにベンゼン・アセトン混液で抽出後，

有機塩素系農薬はフロリジルカラムによりクリーンアッ

プし， ECD-GCへ，有機リン系農薬はセライト，活性炭

カラムによりクリーンアップしFPD-GCにより測定を行っ

た4)。

ガスクロマトグラフ測定条件

a 有機塩素系農薬

カラム温度

注入fl温度

検出器温度・

170"-' 190
0

C 

210"-'230
o
C 

250"-'270
o
C 

カラム充てん剤:① 2%DEGS-0.5%H:>P04 

(Chromosorb W AW  DMCS) 

結果および考察

1.茶葉の無機成分

表-3に茶葉に合まれる無機成分量を示した。 12試料

中無機成分が多く合有されているのはNo.2，8， 12， 5， 

7， 6であった。各成分中カリウムが20800"-'3000μgjg

と最も多く，ついでカルシウム9800"-'1000~gjg ， マグネ

シウム1500-----1700μgjg，ナトリウム3100-----200μgjgの順

となっていた。これは，以前調査5)した紘茶，ほうじ茶，

玄米茶のカリウム18200"-'9650flgjg，カルシウム5000-----

2260μgjg，マグネシウム2150"-'1180μgjg，ナトリウム

980"-'607μgjgと同じ傾向を示している O また，マンガン

が670"-'200μgjgと高い値を示したが，マンガンは汎用さ

れる紅茶，緑茶，ほうじ茶に多く，紅茶では650μgjg"-'

②2%OV-17 (GaschromQ) 

b 有機リン系農薬

カラム温度:200
0

C 

注入口温度:230
0

C 

検出器温度:250
0

C 

カラム充てん斉IJ・1O%DC-200(GaschromQ) 

4.装置

(1) 原子吸光々度計

日本ジャーレルアッシュ社製 AA-855型

AA-780型(T-Hg)

(2) ガスクロマトグラフ

バリアン社製 3700型(63Ni)

日立製作所製 663-50型

290μgjg合まれているという報告6)があり，また，斗i所の

調査5)でも1450"-'761μgjg検出された。

鉄は製品により2000"-'10μgjgと含有量の範開が広く，

No. 7が2000μgjg，No.8が1000μgjgと特に高い値であっ

た。これらは原材料が単でないので，その原閃となる

原材料は判明しないが，しかし，鉄の多いお茶類として，

くこ茶1000ppm，ウーロン茶710ppm，おおばこ茶730ppm

という報作7)がある υ

弔l鉛はNo.2が188flgjgで最も多く，その他は18"-'33μgjg

でほぼ同じ範聞であった。

カドミウムは0.16"-'0.02μgjgと微最ではあるが全試料

から検出された。 .}f，鉛，総氷銀はいずれからも検出

されなかった。
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表3 茶葉に含まれる無機成分

(μg/g) 

Na K Ca Mg Mn Fe Zn Cu Cd Pb T-Hg 

1 200 9200 6000 2760 300 120 38 0.22 0.02 ND ND 

2 600 19400 9800 4500 86 600 188 0.30 0.02 ND ND 

3 260 3000 1000 1900 20 40 35 ND 0.02 ND ND 

4 400 5800 1600 2000 125 200 40 ND 0.04 ND ND 

5 400 14200 7600 3400 670 310 39 0.50 0.16 ND ND 

6 560 10200 6300 2500 200 136 42 ND 0.02 ND ND 

7 700 11200 6500 3300 320 2000 40 ND 0.02 ND ND 

8 3400 20800 6400 3000 214 1000 48 0.50 0.02 ND ND 

9 700 9000 4900 1700 240 80 38 ND 0.04 ND ND 

10 600 8300 4300 2400 154 360 48 0.08 0.02 ND ND 

11 260 6600 2200 2000 280 150 33 0.24 0.04 ND ND 

12 1200 14000 9400 2200 270 240 42 0.32 0.02 ND ND 

2.残留農薬

表-4に茶葉中の残留農薬の調査結果を示した。 12試

料中4試料からo. 04---0 . 002ppmのBHCが検出された。ま
た，ディルドリンも 2試料から0.005ppm検出された。

No.lがα一， γ- (j -BHC， No.2がα-BHC，No.4 

がγ-BHC，No.6が日 -BHC，そしてNo.7とNo.9からディ

ノレドリンが検出された。特にNo.2がα BHCO.04ppmと

最も高い数値を示した。

表-1に示したごとく，これら茶葉は多種多様な原料

が混合されており，かつ，個々の配合割合が不明のため，

検出された農薬がどの原料に由来するかは確定できない。

ただ，ディルドリンが検出されたNo.7とNo.9は他の試料

に含まれずに両者だけに共通している原料はないが，よ

りそれに近いものは月見草と高麗人参である。ただし，

月見草はNo.1に，高麗人参はNo.12にも含まれている。

これら農薬の検出された6試料の原産国は次のごとく

である。 3試料は日本だけのもの，中国・日本・米国が

2試料，中国・日本が 1試料となっている。

日本ではBHCの使用は昭和46年から禁止されているが，

原材料が日本だけのものからも検出されていることから，

以前に多量に使用されたBHCが，現在も土壌中に残留し

ている結果ではないかと推察される。

有機リン系農薬は全試料から検出されなかった。

3.溶出液中の無機成分と残留農薬

表-2に溶出条件を示し，溶出率を表-5に示した。

残留農薬は有機塩素系農薬も有機リン系農薬も検出さ

表4 残留農薬

m
 

DA 
P-

B H C D D T 
デイルドリンNo 

戸-BHC
エンドリン

α-BHC γ-BHC (j -BHC pp'-DDT I pp'-DDE I pp'-DDD 

1 0.002 ND 0.002 0.002 ND ND ND ND ND 

2 0.04 ND ND ND ND ND ND ND ND 

3 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

4 ND ND 0.002 ND ND ND ND ND ND 

5 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

6 ND 0.002 ND ND ND ND ND ND ND 

7 ND ND ND ND ND ND ND 0.005 ND 

8 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

9 ND ND ND ND ND ND ND 0.005 ND 

10 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

11 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

12 ND ND ND ND ND ND ND ND ND 

※NDはO.OOlppm未満

口。



表5 健康茶の溶出率

(%) 

No. Na K Ca Mg Mn Zn Fe Cu Cd 

1 1.5 4.9 0.72 16.9 0.72 0.26 ND ND ND 

2 22.2 15.0 2.38 66.6 1.93 1.99 ND ND ND 

3 3.8 11.1 3.00 3.1 ND 0.49 ND ND ND 

4 1.5 2.6 0.94 0.7 0.60 0.25 ND ND ND 

5 3.4 10.2 0.64 32.3 1.49 0.90 ND ND ND 

6 5.9 6.2 1.06 14.6 1.45 0.31 ND ND ND 

7 7.6 9.5 0.67 20.2 1.56 0.43 ND ND ND 

8 9.2 6.3 0.72 16.6 1.04 0.44 ND ND ND 

9 1.0 4.6 0.82 21.5 0.80 0.34 ND ND ND 

10 1.8 4.1 0.77 1.3 0.86 0.21 ND ND ND 

11 3.2 8.1 0.85 2.1 1.16 0.76 0.62 ND ND 

12 3.3 3.3 0.46 1.3 0.68 0.17 ND ND ND 

表6 表2の溶出条件と逆の場合の溶出率

(%) 

Na K Ca Mg Mn Zn Fe Cu Cd 

1 2.0 5.4 0.47 24.1 1.33 0.61 ND ND ND 

2 21.1 13.3 2.38 63.0 2.42 2.43 ND ND ND 

3 2.8 10.0 1.80 2.3 ND 0.48 ND ND ND 

4 1.2 2.9 0.75 0.8 0.60 0.25 ND ND ND 

5 2.8 9.1 0.34 29.4 1.42 1.02 ND ND ND 

6 7.3 7.0 1. 70 20.0 2.06 0.79 ND ND ND 

7 8.0 10.3 0.47 20.3 1.41 0.67 ND ND ND 

8 9.5 6.8 0.55 27.7 1.75 0.95 ND ND ND 

9 0.8 4.3 0.86 20.8 1.54 0.32 ND ND ND 
10 2.7 5.2 0.62 3.8 0.81 0.31 ND ND ND 

11 3.8 7.2 0.50 2.5 1.17 0.38 ND ND ND 

12 0.4 0.4 0.39 1.1 0.87 0.24 ND ND ND 

れなかった。

無機成分については，表-5で明らかなごとく，溶出

率は一般に低かった。しかし，冷水で溶出したNo.2のナ

トリウム，亜鉛，およびNo.1， 2， 5， 6， 7， 8， 9 

のマグネシウムの溶出率が他に比較して高い値を示した。

ただ，マグネシウム等にみられる溶出率の違いは，溶出

表7 溶出された無機成分

(μg/g) 

Na K Ca Mg Mn Zn Fe Cu Cd 

1 3 453 43 466 2.16 0.10 ND ND ND 

2 133 2916 233 3000 1.66 3.75 ND ND ND 

3 10 333 30 58 ND 0.16 ND ND ND 

4 6 150 15 13 0.75 0.10 ND ND ND 

5 14 1450 49 1100 10.0 0.35 ND ND ND 

6 83 1575 166 916 7.25 0.33 ND ND ND 

7 53 1066 43 666 5.00 0.16 ND ND ND 

8 208 1625 46 625 2.79 0.16 ND ND ND 

9 22 1250 120 1100 5.80 0.40 ND ND ND 

10 16 510 50 46 2.00 0.15 ND ND ND 

11 9 537 19 42 3.25 0.25 0.93 ND ND 

12 40 466 43 30 1.83 0.06 ND ND ND 
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条件によるものかを確認するため，表-2に示されてい

る溶出条件とは逆に， No. 2は熱湯で，その他のものは冷

水で溶出したυ 表 6に溶出率を示した。

その結果， No.2は熱湯でも各々の無機成分の溶出率に

ほとんど違いはみられなかった。その他の試料は， No.9 

とNo.12が多少溶出本が搭ちたが，その他は大きな変化が

認められなかったむ

晴好飲料のコーヒ-Viの場合も浸出液中の無機成分は

低いイ直を示したとの報併がある制。

これら健康茶の溶出液に合有される無機成分は去一 7

に示したがカリウムが最も多く，ついでマグネシウム，

カルシウム，ナトリウムとなっていた。茶葉の場合は，

カリウム，カノレシウム，マグネシウム，ナトリウムの順

であったが，溶出液の場合はカルシウムとマグネシウム

が入れ替っていた。これは，マグネシウムの溶出率が比

較的高かったのに対して，カルシウムの溶出率は 3%の

ものもあるが，ほとんど 1%に満たないためである o [ri] 

じく鉄の溶出も非常に悪かった。緑茶，ほうじ茶，立;米

茶の場合もカルシウム，鉄の溶出率が低かった5)ω

無機成分については，以前調査5)した緑茶，ほうじ茶，

立米茶とこれら健康茶との聞に顕著な違いは認められな

かった。

これら健康茶は，有'誌な面だけを取りあげて，大量に

連続して引用されることが多い。今I叶の調査で，微最な

がらも有害元素であるカドミウムや， BHC，ディルドリ

ンが検出された事を考えると，各関係機関へ働きかける

とともに，これらの調在を今後も行う必要がある。

ま と め

健康茶と古われるもの12試料について，残留農薬，無

機成分の調査をした Q また，溶tti液についても[~il様の調

査をした。

その結果，有機塩素系農薬は12試料中， 4 試料から0.002~

0.01ppm， 2試料からデイルドリンが0.005ppm検出され

た。溶出液からは，これらの残惜農薬は検出されなかっ

た。有機リン系農薬は，茶葉，溶tt¥液ともに検出されな

かった。

無機成分は，カリウム，カルシウム，マグネシウム，

ナトリウム，マンガンが多く，鉄は試料による差が大き

かった。

鉛，総水銀は検出されなかったが，カドミウムは微量

ながら全試料から検出された。

鉄，カルシウムの溶tHは思く，マグネシウムの溶出本

は高かった。溶出率は 1~30%前後であった。
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はじめに

現在， T痢性貝毒の測定には，公定法1)としてマウス試
験が用いられているが，マウスの管理，検出感度及び精

度等で問題がある。

若者らは，さきに，公定法，高速液体クロマトグラフ

法2)(以下， HPLC法とする)，酵素免疫法3)(以下，ELISA 

法とする)の三方法によるホタテガイの毒力値について

検討した結果，下痢原性成分のみを対象に毒力をモニタ

リングする場合は，操作が簡単で高感度なELISA法CDSP-

Check法) 3)の利用が可能で‘ある旨報告した4)。

今回，更に，ムラサキイガイを用いて三法により毒力

を測定し，ELISA法実用化の可能性を検討するとともに，

ムラサキイガイと同地点より採取したホタテガイ毒力と

の比較も行った。

また，ホタテガイの毒成分が採取時期，場所により異

なるといわれている5)ことから，昨年4)にひき続き，陸奥

湾内2定点のホタテガイについて下痢原性成分を測定し，

昨年の結果と比較したので報告する。

調査方法

1.試料

陸奥湾海域の野内定点，野辺地定点の垂下20mより採取

した養殖ホタテガイ中腸腺(各17検体)及び野内定点よ

り採取したムラサキイガイ中腸腺 (8検体)を用いた。

2.調査定点

図1に調査定点を示す。

3.調査期間

平成元年1月~平成2年 1月

4.方法

試薬，装置，測定条件は前報4)と同じ。

日本海

図1 調査定点

(1) 公定法

下痢性貝毒検査法(厚生省環境衛生局乳肉衛生課)に

準じ，マウス試験により毒力を測定したο

(2) HPLC法

a OA. DTX1毒力値

測定方法を図 2に示した。測定値については安元の報

告か7)に従った。すなわち， DTX汁こついては測定値の3.2

μg，OAについては4μgを1MUとして毒力値に換算し

た。
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図2 OA， DTXl濃度の測定方法

b. DTXl+DTX3毒力値

前報で報告した方法によりDTXl濃度を測定し，毒力値

に換算した。

(3) ELISA法 (DSP-Check法)

前報で報告した方法によりOA濃度を測定し，毒力値に

換貸した。

結果及び考察

1.野内定点におけるムラサキイガイ及びホタテガイ毒

力値の比較

野内定点におけるムラサキイガイ及びホタテガイの公

定法， HPLC法， ELISA法による毒力値を表 1，2に，

また，ムラサキイガイ，ホタテガイの公定法及びHPLC法

による毒力値の比較を図 3，4に示した。但し，図3の

HPLC法はDTXl+DTX3毒力値，図4のそれはDTXl毒

力値を示す。

(1) 公定法による毒力値の比較

公定法による毒力の推移をみると 4，5月はムラサ

キイガイが1.5MU/gと高毒化しているにもかかわらず，

ホタテガイでは毒化がみられなかった。 6月に入るとホ

タテガイに毒化が認められたが，ムラサキイガイは逆に

毒力が低下 7月にホタテガイとともにピークに達した

後， 8月になって低下した。しかし，ムラサキイガイは，

1月には再び毒化している。

同じ棲息環境におけるこの毒力の違いは，貝の種類に

よる毒の取り込み量の違いによるものと考えられる。因

みに，ムラサキイガイは，ホタテガイに比べ毒の蓄積が

高いと報告されている8)。

(2) HPLC法による毒力値の比較

HPLC法によるムラサキイガイの毒力(DTXl+ DTX3) 

は， 6'"'"' 1月は公定法に近い値を示し，この時期，下痢

原性成分が毒力の大半を占めていることが示唆された。

しかし， 4，5月の毒力は公定法の約30%と低くこの差は，

下痢原性以外の毒成分等に由来するものと考えられる。

ムラサキイガイとホタテガイを比較すると公定法によ

る毒力が類似している 7'"'"'10月はDTXl+DTX3Vこついて

も類似した値を示したが，その他では差がみられた。

次に，HPLC法のDTXl毒力値を公定法による毒力と比

較すると，ムラサキイガイでは公定法の8'"'"'36%で，DTX1+

DTX3毒力値に比べ低い値を示した。

日本産ムラサキイガイの毒の主成分はDTXlと報告され

ているがベ今回の調査で、はDTX3の存在が認められ，同

時にDTXlより高い値を示した。因みに， DTXl+DTX3 

に対するDTX3の比率は0'"'"'70%で， 6検体が52'"'"'70%，

2検体は0'"'"'41%で、あった。

ムラサキイガイとホタテガイのDTXl毒力値を比較する

と 7月24日はムラサキイガイがホタテガイの約2倍の
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6/12 8/23 10/16 
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採取年月日

図3 ホタテガイとムラサキイガイ毒力 (DTXl+ DTX3) 

毒力 (MU/疋)
2 

一一 HPLC法(OAtOTXd
一一HPLC法(OAt OTXl t OTX3) 
一一 ELISA法(OAtOTX1)

一一 ELISA法(OAtDTXltDTXJ

O 
1/ 4 /19 6/12 
5/8 

8/23 10/16 
7 /24 9/19 2/ 1 /18 

採取年月日

図5 ムラサキイガイ毒力

値を示しているものの，両種とも全体に類似した値を示

し，員による大きな違いは見られなかった。

OAについては，類似ピークが検出されたが，明確な同

定が出来なかった。

(3) ELISA法， HPLC法による毒力値の比較

ムラサキイガイのELISA法及びHPLC法による毒力値

の比較を図5に示す。

ELISA法の結果をみると，OA+DTXl毒力値に比べて

OA + DTXl + DTX3毒力値が高い値を示し，HPLC法と同

様， DTX3の存在が認められた。ムラサキイガイにおいて
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図4 ホタテガイとムラサキイガイ毒力(DTX1)
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図6 HPLC法とELISA法の相関関係、

も，ホタテガイと同様， DTXl→ DTX3の変換10)が行われ

ているものと推定される。

ELISA法とHPLC法を比較すると，OA+DTX1+DTX3，

OA+DTXlとも類似したパターンを示しているが，総じ

て， HPLC法がELISA法より高い値を示した。

(4) HPLC法とELISA法の毒力値の相関

ムラサキイガイ 8検体のOA+ DTXl + DTX3及びOA+

DTX汁こついて，HPLC法とELISA法の毒力値の相関を図

6に示す。両法による毒力値の相関係数は0.938(危険率

1%有意)で、あった。
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No. 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

採取年月日

1/4/19 

5/8 

6/12 

7/24 

8/23 

9/19 

10/16 

2/1/18 

採取年月日

1/4/19 

5/8 

6/12 

7/24 

8/23 

9/19 

10/16 

2/1/18 

公定法
OA DTXl OA十DTXl

1.5 ND 0.15 0.15 

1.5 ND 0.12 0.12 

く0.3 ND 0.08 0.08 

1.5 ND 0.54 0.54 

0.4 ND 0.14 0.14 

く0.3 ND 0.07 0.07 

く0.3 ND 0.13 0.13 

1.0 ND 0.20 0.20 

公定法
OA DTXl OA十DTX1

<0.3 ND 0.04 0.04 

く0.3 ND 0.05 0.05 

1.0 ND 0.04 0.04 

1.5 ND 0.28 0.28 

0.4 ND 0.12 0.12 

0.3 ND 0.09 0.09 

く0.3 ND 0.10 0.10 

く0.3 ND 0.17 0.17 

表 1 野内定点におけるムラサキイガイの下痢性員毒値

単位:MU/g 

H P L C 法 E L 1 S A 法

DTX1+DTXJ DTX3 OA+DTXl十DTX3
DTX3 
OAtDTX:fDTX3 (%) OA+DTXl OA+DTX1+DTX3 DTX3 OA+DDTTXX l+3DTX3 (%) 

0.39 0.24 0.39 61.5 0.21 0.26 0.05 19.2 

0.40 0.28 0.40 70.0 0.16 0.24 0.08 33.3 

0.08 O 0.08 O 0.05 0.04 一0.01 O 

1.36 0.82 1.36 60.3 0.28 0.95 0.67 70.5 

0.29 0.15 0.29 51. 7 0.09 0.35 0.26 74.3 

0.15 0.08 0.15 53.3 0.07 0.14 0.07 50.0 

0.22 0.09 0.22 40.9 0.08 0.10 0.02 20.0 

0.67 0.47 0.67 70.1 0.24 0.72 0.48 66.7 

ND : 0.02MU/g未満

表2 野内定点におけるホタテガイの下痢性貝毒値

単位:MU/g 

H P L C 法 E L 1 S A 法

DTX1+DTX3 DTX3 OA + DTXl + DTX3 
DTX3 
OAtnTX:fDTX3 (私)OA+DTXl OA + DTXl + DTX3 DTX3 OA+DDTTXx l+aDTX3 (判)

0.09 0.05 0.09 55.6 0.01 0.14 0.13 92.8 

0.15 0.10 0.15 66.7 0.05 0.08 0.03 37.5 

0.70 0.66 0.70 94.3 0.02 0.40 0.38 95.0 

1.06 0.78 1.06 73.6 0.22 0.80 0.58 72.5 

0.30 0.18 0.30 60.0 0.10 0.14 0.04 28.6 

0.18 0.09 0.18 50.0 0.12 0.11 -0.01 O 

0.26 0.16 0.26 61.5 0.12 0.34 0.22 64.7 

ND 0.17 ND 0.03 0.06 0.03 50.0 

ND : 0.02MU/g未満



野内と野辺地定点では，毒化の時期，期間及び毒力に

差がみられた。高毒時の毒力は昨年に比べ低下している

ものの，この傾向はここ数年みられている。

また，両定点とも，夏から秋にかけての毒力の大半は

下痢原性成分であり，中でもDTX3の割合が高かった。こ

の傾向は，高毒時に一部例外はあるが，昨年と類似して

2.野内及び野辺地定点のホタテガイ毒力

野内及び野辺地定点におけるホタテガイの公定法，HPLC

法， ELISA法による毒力値を表3，4に示した。また，

両定点の公定法及びHPLC法による毒力値の比較を図7，

8に，HPLC法及びELISA法による毒力値の比較を図9，

10に示した。

毒力 (MU/g)

6 

一一公定法(野内)

一一公定法(野辺地)

ーーー HPLCi法(野内)

一一 HPLC法(野辺地)

。
1 /1 /17 3/13 9/19 11/13 2/1 /18 6/26 7 /24 4/17 5/29 

2/13 4/10 5/8 6/12 7 /10 8/23 10/16 12/11 

採取年月日

図7 ホタテガイ毒力 mTXl+ DTX3) 
毒力 (MU/ε)

6 

一一公定法(野内)

一一公定法(野辺地)

--HPLC法(野内)

一一 HPLCi法(野辺地)
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図8 ホタテガイ毒力 mTXl)
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いる。

さらに， ELISA法とHPLC法による毒力値を比較する
と，両定点とも，春，秋の低毒力期で、はELISA法がHPLC

法より高く，夏場の高毒力期では，逆にHPLC法がELISA
法よりも高い値を示した。しかし，全体としては類似し

たパターンを示した。春，秋の低毒力期に， ELISA法が

毒力 (MU/g)
5 

HPLC法よりも高い値を示す現象は昨年もみられている。

3.公定法， HPLC法及びELISA法の毒力値の相関
ムラサキイガイ (8検体)とホタテガイ(野内，野辺

地定点各17検体)あわせて42検体のOA+ DTXl + DTX3 
についての，公定法， HPLC法及びELISA法の毒力値の

相関を図11""13に示した。

HPLC法 (OA+DTXl)

HPLC法 (OA+DTXl+DTX3)

ELISA法 (OA+DTXl)

ELISA法 (OA+ DTXl + DTX3) 

OL.... 一一ー一一--...::..，，>-~

1 / 1 /17 3 /13 4/19 

2/13 4/10 

5/29 

5/8 

6/26 

6/12 

7/24 

7 /10 8/23 

9/19 11/13 

10/16 

2/1/18 

12/11 

採取年月日

毒力 (MU/g)

5 

図9 ホタテガイ毒力(野内)
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一一-HPLC法 (OA+DTXl)

一ーー HPLC法 (OA+ DTXl + DTX3) 

一一 ELISA法 (OA+DTXl)
一一 ELISA法 (OA+ DTXl + DTX3) 

ー-ーーー'

7/24 11/13 2/1/18 9/19 

7 /10 8/23 10/16 12/11 

採取年月日

図10 ホタテガイ毒力(野辺地)
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図11 公定法とHPLC法の相関関係
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図13HPLC法とELISA法の相関関係

公定法とHPLC法，公定法とELISA法，HPLC法とELISA

法との相関係数は各々0.916，0.846， 0.955 (危険率1%

有意)であった。

HPLC法とELISA法， HPLC法と公定法には高い相聞

がみられた。

また，ムラサキイガイとホタテガイのOA+DTX1+DTX3

及びOA+DTXlfこついてのHPLC法，ELISA法の毒力値
の相関を図14に示した。

両法による毒力値の相関係数は0.956(危険率1%有意)

であり，ムラサキイガイ及びホタテガイでは，下痢原性
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Y =0.436 X +0.10 
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A 2 • • 法 • 

レペ
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• • 。

r =0.846 (危険率 1%有意)

( n =42) 

公定法 一 (MU/g)

X 
5 

図12 公定法とELISA法の相関関係
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法
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図14HPLC法とELISAi法の相関関係

成分に関して， ELISA法の利用が可能であると考えられ

た。
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No. 採取年月日

1 1/1/17 

2 2/13 

3 3/13 

4 4/10 

5 4/19 

6 5/8 

7 5/29 

8 6/12 

9 6/26 

10 7/10 

11 7/24 

12 8/23 

13 9/19 

14 10/16 

15 11/13 

16 12/11 

17 2/1/18 
一一一一」一一一一一一

公定法
OA DTXl OA+DTXl 

0.4 ND ND ND 

0.4 ND ND ND 

く0.3 ND ND ND 

く0.3 ND 0.04 0.04 

く0.3 ND 0.04 0.04 

<0.3 ND 0.05 0.05 

1.5 ND 0.08 0.08 

1.0 ND 0.04 0.04 

0.75 ND 0.05 0.05 

1.0 ND 0.28 0.28 

1.5 ND 0.28 0.28 

0.4 ND 0.12 0.12 

0.3 ND 0.09 0.09 

<0.3 ND 0.10 0.10 

く0.3 ND 0.15 0.15 

く0.3 ND 0.14 0.14 

く0.3 ND 0.17 0.17 

表3 野内定点におけるホタテガイの下痢性員毒値

単位 MU/g 

H P L C 法 E L 1 S A 法

DTXltDTX3 DTX3 OA + DTXl + DTX3 DTX3 引
OA+úrX;~DTX3 (%) OA+DTXl OA + DTXl + DTX3 DTX3 

DTX3 
OA + m-X;~ DTX3 (叫)

0.08 0.08 0.08 100.0 0.06 0.10 0.04 40.0 

ND ND ND 0.03 0.08 0.05 62.5 

ND ND ND 0.01 0.05 0.04 80.0 

ND 0.04 ND 0.09 0.05 0.04 O 

0.09 0.05 0.09 55.6 0.01 0.14 0.13 92.8 

0.15 0.10 0.15 66.7 0.05 0.08 0.03 37.5 

0.87 0.79 0.87 90.8 0.13 0.52 0.39 75.0 

0.70 0.66 0.70 94.3 0.02 0.40 0.38 95.0 

0.73 0.68 0.73 93.2 0.09 0.41 0.32 78.0 

1.03 0.75 1.03 72.8 0.22 0.77 0.55 71.4 

1.06 0.78 1.06 73.6 0.22 0.80 0.58 72.5 

0.30 0.18 0.30 60.0 0.10 0.14 0.04 28.6 

0.18 0.09 0.18 50.0 0.12 0.11 0.01 O 

0.26 0.16 0.26 61.5 0.12 0.34 0.22 64.7 

0.12 0.03 0.12 O 0.14 0.29 0.15 51. 7 

0.10 -0.04 0.10 O 0.13 0.16 0.03 18.8 

ND 0.17 ND 0.03 0.06 0.03 50.0 

ND : 0.02MU/g未満



N 
CD 

No. 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

10 

11 

12 

13 

14 

15 

16 

17 

採取年月日

1/1/17 

2/13 

3/13 

4/10 

4/17 

5/8 

5/29 

6/12 

6/26 

7/10 

7/24 

8/23 

9/19 

10/16 

11/13 

12/11 

2/1/18 

公定法
OA DTXl OA+DTXl 

0.4 ND 0.02 0.02 

0.3 ND 0.03 0.03 

0.5 ND 0.06 0.06 

0.5 ND 0.08 0.08 

0.3 ND 0.06 0.06 

0.3 ND 0.04 0.04 

0.5 ND 0.18 0.18 

0.5 ND 0.18 0.18 

5.0 ND 0.18 0.18 

2.0 ND 0.28 0.28 

3.0 ND 0.59 0.59 

1.0 ND 0.19 0.19 

0.6 ND 0.21 0.21 

0.5 ND 0.21 0.21 

0.4 ND 0.13 0.13 

く0.3 ND 0.12 0.12 

<0.3 ND 0.20 0.20 

表4 野辺地定点におけるホタテガイの下痢性員毒値

単位:MU/g 

H P L C 法 E L 1 S A 法

DTXltDTX3 DTX3 OA + DTXl + DTX3 
DTX3 

OA+DTX;~DTX3 (判)OA+DTXl OA + DTXl + DTX3 DTX3 
DTX3 
OA + DTX;~ DTX3 (判)

0.31 0.29 0.31 93.5 0.02 0.43 0.41 95.3 

0.17 0.14 0.17 82.4 0.02 0.24 0.22 91. 7 

0.15 0.09 0.15 60.0 0.10 0.13 0.03 23.1 

0.21 0.13 0.21 61.9 0.06 0.12 0.06 50.0 

0.12 0.06 0.12 50.0 0.12 0.20 0.08 40.0 

0.19 0.15 0.19 78.9 0.08 0.13 0.05 38.5 

0.20 0.02 0.20 10.0 0.20 0.24 0.04 16.7 

0.40 0.22 0.40 55.0 0.24 0.20 -0.04 O 

3.09 2.91 3.09 94.2 0.16 1.88 1. 72 91.5 

1.99 1. 71 1.99 85.9 0.20 1. 70 1.50 88.2 

3.34 2.75 3.34 82.3 0.42 1.98 1.56 78.8 

0.60 0.41 0.60 68.3 0.13 0.37 0.24 64.9 

0.52 0.31 0.52 59.6 0.19 0.70 0.51 72.8 

0.50 0.29 0.50 58.0 0.22 0.78 0.56 71.8 

0.31 0.18 0.31 58.1 0.16 0.56 0.40 71.4 

0.28 0.16 0.28 57.1 0.12 0.41 0.29 70.7 

0.06 -0.14 0.06 O 0.05 0.08 0.03 37.5 

ND: 0.02MU/g未満



ま と め

下痢性員毒の下痢原性成分のみを対象に毒力をモニタ

リングする場合は， ELISA法 CDSP-Check法)を利用

することにより簡便で迅速，かっ高感度な測定が可能で、

ある。

前報では，公定法， HPLCi法， ELISA法の三方法によ

るホタテガイの毒力値について検討した結果， ELISA法

の利用が可能である旨報告したが，今回は，ホタテガイ

に加えムラサキイガイについても検討を行った。

1.ムラサキイガイのOA+ DTXl + DTX3及び、OA+DTXl

については， ELISA法とHPLC法による毒力値には高い

相聞が見られ，相関係数は0.938であった。

さらに，ムラサキイガイ及びホタテガイのOA+DTXl+

DTX3， OA + DTXlについても， ELISA法とHPLC法に

よる毒力値には同様な相関がみられ (γ=0.956)，ムラ

サキイガイ及びホタテガイでは，下痢原性成分に関して

ELISA法の利用が可能であると考えられた。

2. ムラサキイガイとホタテガイでは，同時期に，同地

点より採取したにもかかわらず，毒力に差がみられ，ム

ラサキイガイが先に毒化した。

3.ホタテガイでは，野内及び野辺地定点で毒化の時期，

期間，毒力に差がみられたが，この傾向はここ数年みら

れている。

4.夏から秋にかけての毒力は，下痢原性成分がその大

半を占め，中でもDTX3の割合が高かった。この傾向は昨

年もみられている。
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青森県における貝毒調査結果(平成元年)

古川章子 村上淳子 高橋政教 小林英一

Findings on Shellfish Poison in Aomori Prefecture (1989) 

Akiko KOGA W A， Atsuko MURAKAMI 

Masanori T AKAHASHI and Eiichi KOBA Y ASHI 

本県では，ホタテガイの毒化状況の把握，毒化機構の

解明等を目的として，昭和53年度から，水産部を中心に

「赤潮防止対策事業」および「員毒安全対策事業」を実

施している。当所でも，本事業の一環として，昭和53年

度から継続して下痢性および麻庫性員毒の毒力調査を行っ

てきた。今回は，平成元年の調査結果について報告する。

1.試料

陸奥湾，津軽海峡西部，津軽海峡東部3海域の定点か

ら採取したホタテガイを試料とした。

2.調査期間

平成元年1月~平成元年12月

3.検査方法

下痢性および麻睡性員毒検査は，厚生省の定めた公定

法に準じて行った。

(津軽海峡西部海域)

(日本海海域)

4.結果

(1) 平成元年は，陸奥湾海域において 1月中旬に毒

化が始まり， 11月下旬に毒化が終了した。また，前年よ

り10日早く規制値を超えたが9月下旬には規制値以下と

なり，ここ数年長期化の傾向にあった規制期間が短縮さ

れた。

(2) 陸奥湾海域の養殖貝における毒力の最高値は，青

森定点1.5MU/g，野辺地定点5.0MU/gであり， 5.0MU/

gは今年度陸奥湾海域における最高値であった。

(3) 陸奥湾海域の地まき貝における毒力の最高値は，

青森定点0.3MU/g，野辺地定点1.5MU/gで、あった。

(4) 津軽海峡西部海域の今別では，平成元年も麻痘性

貝毒が検出された。

(5) 流通員の調査では，依然として規制値を超えた貝が

認められることから，今後も厳重な監視体制が望まれる。

(津軽海峡東部海域)

図1 調査定点

つリ



(6) 東通村尻労で，ムラサキイガイの麻痘性員毒によ

る食中毒が発生し， 1名が死亡した。毒力は250MU/g(可

食部)で規制値の約60倍であった。

中腸腺毒力
(MU/g) 

~ー垂下養殖貝

一+ー地まき貝

2 

ND ごコュ鈍
1 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 (月)

図2 青森定点における毒力の推移(下痢性)

中腸腺毒力
(MU/g) 

6 

5 

一←ー垂下養殖貝4 

ー+ー地まき貝

3 

2 

1 

、、
与一・----

ND 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 (月)

図3 野辺地定点における毒力の推移(下痢性)
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表 1 陸奥湾定点における下痢性員毒調査結果

(MU/g) 

青 森 正炉Eー・ ，#， 野 辺 地 正JE 占

調査年月日 垂下 20m 員 地 ま き 貝 調査年月日 垂下 20m 貝 地ま き 員

1. 1. 17 0.4 (0.03) ND (ND) 1. 1. 17 0.4 (0.02) 0.3 (0.02) 

2. 13 0.4 (0.03) ND (ND) 2. 13 0.3 (0.02) 0.4 (0.03) 

2. 22 0.3 (0.03) ND (ND) 2. 22 0.3 (0.03) ND (ND) 

3. 6 0.3 (0.03) ND (ND) 3. 6 0.4 (0.04) ND (ND) 

3. 13 ND (ND) ND (ND) 3. 13 0.5 (0.052) 0.4 (0.4) 

3. 20 ND (ND) ND (ND) 3. 22 0.5 (0.046) ND (ND) 

3. 27 ND (ND) ND (ND) 3. 27 0.6 (0.06) ND (ND) 

4. 3 0.4 (0.04) ND (ND) 

4. 10 ND (ND) ND (ND) 4. 10 0.5 (0.05) ND (ND) 

4. 19 ND (ND) ND (ND) 4. 17 0.3 (0.03) ND (ND) 

4. 24 ND (ND) ND (ND) 4. 24 0.5 (0.05) ND (ND) 

5. 1 0.3 (0.04) ND (ND) 5. 1 0.3 (0.03) 0.3 (0.03) 

5. 8 ND (ND) ND (ND) 5. 8 0.3 (0.03) 0.3 (0.03) 

5. 16 1.0 (0.12) ND (ND) 5. 16 0.5 (0.06) 0.3 (0.03) 

5. 29 1.5 (0.17) 0.3 (0.03) 5. 29 0.5 (0.06) 0.3 (0.03) 

6. 12 1.0 (0.10) ND (ND) 6. 12 0.5 (0.05) 0.5 (0.046) 

6. 26 0.75(0.08) ND (ND) 6. 26 5.0 (0.53) 1.5 (0.13) 

7. 10 1.0 (0.09) ND (ND) 7. 10 2.0 (0.18) 1.0 (0.08) 

7. 24 1.5 (0.14) ND (ND) 7. 24 3.0 (0.28) 1.0 (0.07) 

8. 23 0.4 (0.03) ND (ND) 8. 23 1.0 (0.08) 1. 0 (0.08) 

9. 19 0.3 (0.02) ND (ND) 9. 19 0.6 (0.04) 0.6 (0.04) 

10. 2 ND (ND) ND (ND) 10. 2 0.6 (0.04) ND (ND) 

10. 9 0.3 (0.02) ND (ND) 10. 9 0.4 (0.03) 0.3 (0.02) 

10. 16 ND (ND) ND (ND) 10. 16 0.5 (0.03) 0.3 (0.02) 

10. 24 ND (ND) ND (ND) 10. 25 ND (ND) 0.3 (0.02) 

10. 31 ND (ND) ND (ND) 10. 31 ND (ND) 0.4 (0.03) 

11. 13 ND (ND) ND (ND) 11. 13 0.4 (0.03) 0.3 (0.02) 

11. 27 0.3 (0.02) ND (ND) 11. 27 0.3 (0.02) ND (ND) 

12. 11 ND (ND) ND (ND) 12. 11 ND (ND) ND (ND) 

ND: 0.3MU/g未満(中腸腺)

( ) :可食部
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表2 外海における員毒調査結果

(MU/g) 

海域 調査定点 調査年月日 下痢性員毒 麻痘性貝毒

津 1. 4. 13 ND (ND) ND (ND) 

軽
メ7入 日リ 5. 17 0.4 (0.04) 1.92 (ND) 

海

峡 (垂下養殖貝) 6. 15 ND (ND) 2.11 (ND) 
西

部 7. 19 ND (ND) 2.48 (ND) 

津 野 牛 1. 5. 23 ND (ND) 2.26 (ND) 
軽

(地ま き 貝)
海 6. 21 ND (ND) ND (ND) 
峡

持 ND (ND) 222.88 (27.02) 東 石 7. 18 

部 (地ま き 員)

ND:下痢性員毒は0.3MU/g未満(中腸腺)

麻痘性貝毒は0.875MU/g未満

( ) :可食部

表3 出荷自主規制解除のための下痢性貝毒調査結果

(1) 垂下養殖員
(MU/g) 

採取地点
採 取 月 日

10. 2 10. 3 10. 9 10. 10 10. 11 10. 16 10. 18 10. 19 

青 森
ND 0.3 ND 
(ND) (0.02) (ND) 

野 辺 地
0.6 0.4 0.5 
(0.04) (0.03) (0.03) 

)11 内
0.3 ND 0.3 
(0.02) (ND) (0.02) 

後 潟
ND ND ND 
(ND) (ND) (ND) 

東 田 沢
0.3 ND ND 
(0.02) (ND) (ND) 

(2) 地まき員
(MU/g) 

採取地点
採 取 月 日

10. 2 10. 3 10.9 10. 10 10. 11 10. 16 10. 18 10. 19 

青 森
ND ND ND 
(ND) (ND) (ND) 

野 辺 地
ND 0.3 0.3 
(ND) (0.02) (0.02) 

) 11 内
ND ND ND 
(ND) (ND) (ND) 

蟹 田
ND ND ND 
(ND) (ND) (ND) 

東 田 沢
ND ND ND 
(ND) (ND) (ND) 

ND: 0.3MU/g未満(中腸腺)

( ) :可食部
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表4 ホタテガイ出荷自主規制期間

海域 養殖法 貝毒の種類 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 (月)

3/16 10/22 
垂下養殖 • (221日間)

陸奥湾 下痢性
5/12 10/22 

地まき • (164日間)

樟軽海 7/19 9/28 

峡東部
地まき 麻痘性 • - (72日間)

表5 流通貝(ホタテガイ)の貝毒調査結果

ボイル・
収去先 製造年月日

下 痢 性 貝 三王主寺主

採 捕場所No. 
生貝の別

採捕年月日
中 腸 腺 可 食 部

1 生 青森市 0.6未満 0.05未満 津軽海峡東部

2 生 青森市 0.6未満 0.05未満 津軽海峡東部

3 生 青森市 0.6未満 0.05未満 陸 奥 湾

4 生 青森市 0.75未満 0.05未満 津軽海峡東部

5 生 青森市 0.6未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

6 ボイル 青森市 1. 7. 10 1.5 0.17 

7 ボイル 青森市 63. 2. 28 0.4未満 0.05未満 噴火湾西部 63. 2. 25 

8 生 七戸町 0.75未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

9 生 七戸町 0.6未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

10 生 七戸町 0.6未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

11 生 野辺地町 0.75未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

12 生 野辺地町 0.75未満 0.05未満 津軽海峡東部 1. 7. 9 

13 ボイル 弘前市 1. 7. 7 0.4未満 0.05未満

14 (員ボ柱イのルみ) 弘前市 0.05未満

15 ボイル 黒石市 1. 7. 11 2.0 0.24 陸 奥 湾

16 ボイル 八戸市 1. 7. 11 1.5 0.18 

17 ボイノレ 八戸市 1. 7. 11 1.0 0.11 

(MU/g) 

表6 食中毒に係る貝毒調査結果(可食部あたりの毒力)
(MU生}

貝の種類 採捕場所 収去年月日 下痢性貝毒 麻痘性員毒 検査目的

ムラサキイガイ
東通村で食中毒(1名死亡)が

(煮たもの)
東通村 1. 7. 13 0.1 250 発生したため残置食品のムラサ

キイガイの員毒値を調査

ムラサキイガイ 東通村尻労 1. 8. 2 50.4 
食中毒事件に関連してムラサキ

イガイの員毒値を把握する

エゾバカガイ 階 上 1. 7. 31 0.05未満 2.13 食中毒事件に関連してムラサキ

ピノスガイ 階 上 1. 7. 31 0.05 6.06 イガイ以外の員についても員毒

サラガイ 階 k 1. 7. 31 0.05未満 10.23 値を把握する
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むつ湾産ホタテガイの部位別重金属含有量について

村上淳子 小林英一

Distribution of Heavy Metals in Scallops at Mutsu Bay 

Atsuko MURAKAMI， Eiichi KOBA Y ASHI 

方法

(1) 試 料:平成元年4月から平成2年3月までの 1 日本海

年間員毒検査のため当所に搬入された，青森，野辺地地

点の地まき及び養殖ホタテガイについて，毎月 1回(但

~T-Hgについては 6 月と 3 月の 2 回)貝柱，外套膜(ヒ

モ)，鯨，生殖巣(卵巣，精巣)，中腸腺(ウロ)の各部

位及びむき身全体を採取し試料とした。調査地点は図 1

に示した。

各試料は軽く水洗し，ゴミ，砂を落とし，水切りした

はじめに

青森県のホタテガイは漁獲高100億円以上で本県の主要

産業の一つで、あるが，毎年春から夏にかけて発生する下

痢性員毒は食品衛生上の問題となり，ホタテ産業振興上

のマイナスの一要因となっている。このことから当所で

は，その毒化状況の把握，毒力測定法の改良等を目的と

して1978年以来員毒の毒力調査を行なっている。しかし，

食品としてのホタテガイの衛生学的調査のうち，重金属

含有量については，総水銀含有量1)以外ほとんど調査がな

されていない。そこで今回，成員ホタテ中の重金属含有

量のパックグラウンド値を把握するため，本県産の99%

を占めるむつ湾産ホタテガイについて，部位別，地域別，

地まき養殖別，各々の重金属含有量を調査したので，そ

の結果を報告する。

試料 10g

卜HN03-HClO分解
100mlメスアップ

As Cd， Fe， Zn 
ジエチノレジチオ 原子吸光法

カノレパミン勝良法 (直接法)

後，むき身全体は3"'4個を，各部位は10"'30個分をホ

モジナイザーで均一にしたものを分析試料とした。

(2) 調査項目:Cd， Pb， Cu， Fe， Mn， Zn， As， 

T-Hg 

(3) 分析方法:分析法の概略を図 2に示した。

試料10gを硝酸，過塩素酸で湿式分解した後水で、100ml

にメスアップし試験溶液とした。

Asはその20mlを用い，ジエチルジチオカルパミン酸銀

による比色法で，Pb，Cu，Mnはその50mlを用い，DDTC-

MIBK抽出法原子吸光法で，又Cd，Fe， Znは直接原子吸

図1 調査定点

試料 5g

卜H2S04-…
T-Hg 

原子吸光法

(還元気化法)

Pb， Cu， Mn 
原子吸光法

(MIBK法)

図2 分析方法フローシート

c
u
 
q
u
 



光法で測定した。

T-Hgは試料5gを硫硝酸還流法で、分解した後還元気化

法による原子吸光法で測定した。

(4) 試 薬:有害金属測定用及び原子吸光分析用試薬

を用いた。

(5) 装置:NIPPON J arrell Ash AA -855 

HITACHI Model 100-60 Spectro-

photometer 

結果及び考察

(1) ホタテガイの形態

ホタテガイは図 3に示すような構造をしており，貝柱，

外套膜，鯨，生殖巣，中腸腺に大別される。

表1に9月 1月 3月の各部位の，むき身全体に占

める割合を示した。

各部位のむき身全体に占める割合は季節により異なり，

生殖巣や中腸腺は産卵直前の3月頃最も大きい。しかし

生殖巣は夏から秋にかけて，雌雄の区別がつかなくなる

程形が小さくなる。員柱は逆に夏場に割合が大きくなり，

産卵前に最も小さくなる。

外套膜や鯨は変化が少なくほぼ一定の割合を示してい

る。

(2) 部位別重金属含有量

表2"-'8に各重金属の年平均値(N=12，T-HgはN=

2)及び最小，最大値を部位別に示した。

員柱はZnが最も多く(14.8"-'15. 2mg/kg)次いでFe(2. 

81 ，，-，6. 66mg/kg) As (0.34"-'0. 44mg/kg)の順に含有さ

れていた。

外套膜，鯨は地まきと養殖で順位が異なり，外套膜は，

地まきでFeが(19.0，33.2mg/kg) Zn (22.7， 23.8mg/ 

kg) Mn (0.49，0.69mg/kg) Cu (0.26，0.29mg/kg)の

順，養殖で、はZn(26.6，27.7mg/kg) Fe (9.41，9.54mg/ 

kg) Mn (0.50，0.52mg/kg) As (0.42，0.51mg/kg)の

順となっており，偲は地まきで、Fe(69.9，98.1mg/kg)Zn 

(34.3，35. Omglkg) Mn(O. 97，1. 27mglkg) Cd(O. 67 ，0.69 

mg/kg)の順，養殖で、はZn(43.4， 47. 7mg/kg) Fe(21.3 ，25.8 

mg/kg) Mn (0.92， 1. 36mg/kg) Cu (0.66，0.67mg/kg) 

の順となっていた。

生殖巣はFe(40.1"-'138mg/kg) Zn (18.6"-'23.9mg/ 

kg) Mn (1.36"-'2.60mg/kg) Cd (0.65"-'1.68mg/kg) 

の順，中腸腺で、はFe(93.9"-' 194mg/kg) Zn (22.0"-'24.5 

mg/kg) Cd (14.5"-'22.7mg/kg) Cu (6.66"-'9.42mg/ 

kg)の順と部位により重金属含有量の順位に若干の違い

はあるが，どの部位においてもFe，Znが多く， PbやT-

Hgは少なかった。

生殖巣の卵巣と精巣を比較すると，Cu，Znは10"-'20%，

Mnは20"-'70%も卵巣に多く，又Asは20%"-'3倍，T-Hg

は5"-'6倍精巣に多いという特徴が認められた。

むき身全体では，中腸腺と同じ含有量の順位を示し，

Fe(28. 6"-'83. 4mg/kg) Zn (21.2"-'24. 8mg/kg) Cd (1. 73"-' 

2.37mg/kg) Cu (1.11 "-' 1. 46mg/kg) となっていた。

部位別の相関係数を表9に示した。むき身全体は， Fe， 

Mn， Cd， Cuで中腸腺と高い相聞を示した。又，卵巣と

精巣，外套膜と偲にもFe，Mn， Cd， Cuで、高い相聞が見

られた。

貝柱と鯨で、はZnで-0.4816という負の相関が見られた。

一般に員類にはCuやMnが多いと言われているが，ホ

タテガイと同じ二枚員のカキでは，Zn (111 "-'180mg/kg) 

Cu (13.2"-'16.3mg/kg) Mn (5.8"-'6.6mg/kg)の順に

多く，アサリで、はFe(70.7"-'79. 7mg/kg) Zn (9.8"-'14.6 

mg/kg) Cu (0.99"-' 1. 9mg/kg)しじみはMn(45.8mg/ 

kg) Zn (19.8mg/kg) Cu (4.6mg/kg)という報告2)-6)

がなされており，員の種類によっても含有量の順位が異

なっていた。

又，ホタテガイのむき身全体の含有量と他の二枚員の
1 1 

含有量を比較すると， Cuはカキの10，しじみの 3，Mn 
1 1 1 1 1 

はカキの 5，しじみの記~面， Znはカキの 5"-'吾とCu，

Mn， Znの含有量は少ないが， Cdはカキの3"-'10倍，し

じみの6"-'8倍多く，順位とともに含有量も，貝の種類

により差があることがわかった。

Cdは有害金属とされ，食品では米に 1mg/kgという基

準が定められているが，この値をあてはめると 1個50gの

ホタテガイを4"-'5個毎日食べ続けても大丈夫というこ

とになる。しかも，ホタテガイのCdは中腸腺に局在して

おり他の部位にはほとんど存在しないので，中腸腺を取

り除けば全く問題はない Q 又貝毒も中腸腺に局在し，規

制期間中は，中腸腺を取り除いて出荷することになって

おり，中腸腺は食べられない部分として，消費者に啓蒙す

ることにより，出産者の出荷規制に伴なう手間や経済的損

失をおさえることができるのではないかと考えられる。

/中腸腺
(通称ウロ)

一一← 心臓

生殖巣

(喜二議) 貝柱

一一一外套膜
(通称ヒモ)

図3 ホタテガイ解剖略図
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(3) 重金属別含有量

図4"-'11に重金属毎の含有量の平均値を示した。

Cdは中腸腺部に局在し(14.5"-'22.7mg/kg)，通常食

用する貝柱 (0.02，，-，0.07mg/kg)や外套膜 (0.07"-'0.14

mg/kg)にはほとんど含有されていない。

Cuも中腸腺部に局在していた。 PbやFe，As， T-Hg 

等も中腸腸部に多く次いで生殖巣，鯨，外套膜に多く，

員柱には少ない傾向が認められた。しかし， Zn， Mnは，

それら重金属とは異なり，Znは鯨に最も多く (34.3"-'47.7

mg/kg)，次いで外套膜，生殖巣，中腸腺に多い。 Mnは

卵巣に最も多く(1.72"-'2.60mg/kg)，次いで精巣，中腸

腺に多かった。また， Znは，他の重金属とは異なり員柱

にも同じオーダーで含まれ (14.8"-'15. 2mg/kg)部位に

よる差が少なかった。

Asも部位による差が少なかった。

北海道衛研が行なったT-Hgの部位別含有量調査によ

れば中腸腺には他の部位の2"-'6倍も多いと報告されて

いる 7)。

今回の調査では， 6月と 3月しか測定できなかったが，

6月は先の報告と同様中腸腺が，他の部位より 2"-'6倍

多い結果が得られたが，産卵直前の3月では他の部位と

の差が少なく，特に精巣では中腸腺と同程度になってい

た。又卵巣と精巣を比較すると 6月ではほとんど差が認

められないが 3月では精巣の方が卵巣の2"-'3倍高い

値を示した。

今後更に他の時期や検体数を多くして検討してみる必

要があると思われる。

(4) 地まき，養殖別含有量

地まきの環境の海底土や，養殖の環境の海水中の重金

属濃度を表108)9)に示した。

海水は全ての重金属が検出限界以下で、あった。海底土に

ついては，Cd， Pb， Cu， Zn， T -Hgが青森地点の方が高く，

Fe，Mn，Asは野辺地地点の方が高くなっていた。

表11に年間のむき身全体の平均重量を示しであるが，
1 

青森の地まき貝は野辺地の地まき貝の互程度しかないた

め，単純に比較できないが，むき身全体では， Pb， Cu， 

T-Hgは青森の方が高く， As， Mnは野辺地が高くなっ

ており，海底士の濃度に影響されていると考えられる値

が得られた。

Fe~こついては青森の方が高い値となっているが，偲等

に付着した泥等の影響が出たためではないかと考えられ

る。

総じてFeは地まきの方がどの部位においても養殖より

2"-'3倍高い値を示し，特に環境の影響を直接受けやす

い鯨や外套膜では4"-'5倍も高い値となっていた。

Mn，Pbも地まきの方が 2"-'3倍高い値を示し，海底士

の影響を受けていると考えられた。しかし， ZnやCu，As 

は地まきより養殖の方がやや高い値となっており，環境

とは異なる要因が作用していることがうかがわれた。

又Cdの含有量は青森では養殖の方が高く，野辺地では

地まきの方が高い逆の結果が得られた。しかし，表11や

図4から，貝の重量が多い程Cdの含有量が多く，中腸腺

でその傾向が著しいことがわかる。これは個体の湿重量

の増加に伴ってCdやZnの含有量が多くなるという上村の

報告10)11)と一致する。

養殖ホタテガイについては，生育環境の海水中にはい

ずれの重金属も検出されていないが， Fe， Mn， Pb等は

地まき貝より少ないものの，他の重金属は同程度，ある

いはそれよりやや多い含有量を示している。これは生長

に伴なって，必要な重金属を特異的に体内にとりこみ，

濃縮，蓄積する生体機構があるためと思われる。

その濃縮係数も，重金属の種類や，部位，生長度等に

よっても異なっているため， Cdが中腸腺に局在したり，

湿重量の増加に伴なって多くなったり， Znが地まき，養

殖，部位による差が少ない等の特徴が生ずるものと思わ

れる。

(5) 地域別重金属含有量

青森，野辺地の地域差は，同じ湾内であるということ

もあり，養殖では，ほとんど差は認められず，地まきの

Fe， Pbに若干差が認められただけであった。

表10 海水及び海底土中の重金属

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

海 青森 く0.001 く0.01 く0.005 く0.01 く0.02 く0.01 く0.001 く0.0005

水 野辺地 <0.001 <0.01 <0.005 <0.01 <0.02 <0.01 <0.001 <0.0005 

底海士
青森 <0.05 17 19 37500 110 94 15 0.05 

野辺地 く0.05 18 24 49900 200 110 26 0.07 

表11 むき身の年平均重量

青森養殖

むき身重量 (g) 54.4 

野辺地養殖 | 青森地まき |野辺地地まき

57.1 47.1 33.3 
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ま と め 1 各部位ともFe.Znが多くPb.T-Hgは少なかった。

2 Fe. Zn以外の重金属含有量の順位は，部位により異

なっていた。

3 部位別では.Zn.Mnを除き中腸腺に最も多く，次いで

生殖巣に多くの重金属が含有されていた。特にCdは中腸腺

表 1 部位別重量比及びむき身平均重量

むつ湾産のホタテガイを，員柱，外套膜，鯨，生殖巣

(卵巣，精巣).中腸腺の部位に分けたもの及びむき身全

体について，重金属含有量を調査したところ，次の結果

が得られた。

(単位 %) 
青森養殖 野辺地養殖 青森地まき 野辺地まき

9月 1月 3月 9月 1月 3月 9月 1月 3月 9月 1月 3月

貝 柱 53.7 35.4 31. 7 50.6 37.7 32.8 49.7 41.4 31.4 51.3 40.6 32.5 

外 套 膜 19.2 16.2 15.2 19.2 16.0 13.3 19.3 17.2 15.6 19.4 15.1 12.8 

車里 9.4 15.0 14.9 10.0 11.8 11.6 11.6 10.2 15.1 11.5 13.6 11.6 

生 殖 巣 4.9 12.4 11.4 6.0 15.3 15.4 6.0 7.6 9.7 5.9 10.2 15.2 

中 腸 腺 7.2 6.6 10.4 7.0 5.8 11.4 6.6 7.2 10.6 6.4 5.5 10.3 

むき身平均重量(g) 55.0 37.4 43.4 69.2 59.7 55.7 29.2 23.9 34.8 58.5 63.0 68.7 

表2 員柱中の重金属含有量

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
ND-0.14 ND-0.06 0.07-0.53 ND-4.93 ND-0.62 11.3-18.3 ND-1.08 0.0060.008 

養 0.04 0.01 0.19 3.05 0.24 14.9 0.44 0.007 

殖 野辺地
ND-0.08 ND-0.20 0.09-0.60 ND-5.18 ND-0.37 12.4-22.0 ND-0.92 0.0070.029 
0.02 0.02 0.19 2.81 0.17 14.8 0.41 0.018 

青森
ND-0.19 ND-0.54 0.09-0.68 1.06-15.1 ND-0.54 12.0-18.5 ND-0.88 0.005 0.017 

地ま 0.07 0.07 0.21 6.66 0.23 15.0 0.34 0.011 

き 野辺地
ND-0.12 ND-0.76 ND-0.98 0.65-6.39 ND-0.67 8.8-20.7 ND-0.98 0.011 0.027 
0.03 0.07 0.21 3.87 0.20 15.2 0.38 0.019 

(mgfkg) 

表3 外套膜中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
ND-0.49 ND-0.04 0.20-0.54 1.98-25.8 0.23-0.81 18.3-32.5 0.11-0.77 0.0050.030 

養 0.14 0.01 0.34 9.54 0.52 26.6 0.42 0.017 

殖 野辺地
ND-0.19 ND-0.53 0.22-0.52 3.27-15.6 0.18-0.97 19.8-34.5 ND-0.91 0.0060.031 
0.07 0.10 0.28 9.41 0.50 27.7 0.51 0.018 

青森
ND-0.23 ND-0.27 0.16-0.54 8.88-99.5 0.33-1.06 19.0-34.3 ND-0.60 0.0050.009 

地まき
0.10 0.04 0.29 33.2 0.69 22.7 0.17 0.007 

野辺地
ND-0.19 ND 0.19-0.53 11.6-23.9 0.17-0.87 17.2-31.6 ND-0.91 0.0030.009 
0.09 ND 0.26 19.0 0.49 23.8 0.24 0.006 

表4 偲中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
0.35-1. 51 ND-0.30 0.46-1.22 10.4-40.3 0.50-1.54 28.9-69.8 ND-0.47 0.0080.022 

養 0.66 0.08 0.66 21. 3 0.92 47.7 0.21 0.015 

殖 野辺地
0.03-1. 21 ND-0.54 0.46-1.20 6.78-38.7 0.40-3.90 27.1-62.6 ND-1.01 0.016 0.042 
0.50 0.16 0.67 25.8 1.36 43.4 0.49 0.029 

青森
0.36-0.99 ND--0.46 0.41-1.03 9.26-266 0.46-2.59 21.9-47.4 ND-1.03 0.011 0.050 

地まき
0.69 0.24 0.62 98.1 1.27 34.3 0.24 0.030 

野辺地
0.27-0.98 ND-0.37 0.38-0.88 24.2-140 0.35-2.08 23.9-54.3 0.03-0.57 0.0120.015 
0.67 0.09 0.54 69.9 0.97 35.0 0.22 0.014 
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に局在し，貝柱や外套膜にはほとんど存在しなかった。

4 Znは偲に最も多く，貝柱にも同じオーダーで含まれ

ていた。又Mnは卵巣に最も多かった。

5 卵巣と精巣ではCu，Mn， Znは卵巣に多くAs，T-

Hgは精巣に多いという特徴が見られた。

6 地まき，養殖別では， Fe， Mn， Pbは地まきの方が

高い値を示したが， Cd， Cu， Znはホタテガイの生長度

に左右されていると思われる値を示した。

7 青森，野辺地の地域差は，地まきで若干認められた

だけで，養殖では，ほとんど差は認められなかった。

表5 卵巣中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe 乱1n Zn As T-Hg 

青森
0.35-3.44 ND-0.45 0.78-1.58 15.7-93.9 0.93-5.17 14.4-30.6 0.09-1.03 0.002 0.009 

養 1.11 0.07 1.16 40.1 2.32 23.9 0.40 0.005 

殖 野辺地
ND-2.18 ND-0.48 0.64-1. 75 13.8-122 0.79-5.33 13.4-28.6 0.07 -0.94 ND 0.008 
0.76 0.14 1.14 51.5 2.60 21. 7 0.34 0.004 

青森
0.63-3.29 ND-0.55 0.68-1.65 73.4-162 0.81-3.07 16.6-30.8 ND-0.59 0.0080.030 

地ま 1.62 0.22 1.12 111 2.03 22.2 0.18 0.019 

き 野辺地
0.15-3.16 ND-0.16 0.59-1.40 42.8-127 0.38-3.48 17.0-29.4 ND-0.31 ND 0.007 
1.31 0.07 0.98 71. 7 1.92 20.8 0.12 0.004 

L ー

表6 精巣中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
0.52-3.12 ND-0.92 0.75-1.19 17.8-131 0.59-3.47 10.8-31.9 0.06-1.43 0.0100.039 

養 1 .21 0.14 0.95 53.6 1.36 20.2 0.61 0.024 

殖 野辺地
0.09-1.37 ND-0.60 0.74-2.03 12.4-109 0.35-3.27 12.4-32.6 ND-0.97 0.0080.028 
0.65 0.11 0.97 53.1 1.68 21.0 0.38 0.018 

青森
0.56-2.71 ND-0.63 0.70-1.15 77 .9-220 0.92-2.40 14.2-27.0 ND-0.79 0.0130.025 

地まき
1.68 0.26 0.96 138 1.72 20.5 0.32 0.019 

野辺地
0.12-2.58 ND-0.36 0.60-1.18 46.9-115 0.66-3.63 13.4-24.3 ND-1.66 0.0100.039 
1.30 0.06 0.83 81.6 1.55 18.6 0.41 0.024 

表7 中腸腺中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
7.13-34.4 ND-0.43 3.74-10.1 48.2-168 0.63-2.46 16.8-32.2 ND-2.63 0.031 0.035 

養 19.0 0.11 7.00 96.3 1.43 24.0 0.72 0.033 

殖 野辺地
10.7-31.6 ND-0.41 6.12-15.7 39.0-168 0.58-4.38 21.9-27.7 ND-2.13 0.0060.025 
20.7 0.13 9.42 93.9 1.99 24.5 0.91 0.015 

青森
6.45-19.6 ND-0.91 5.17-12.2 112-266 0.78-2.41 15.7-28.1 0.07 -2.84 0.005 0.040 

地ま 14.5 0.48 8.02 194 1. 73 22.0 1.06 0.022 

き 野辺地
9.29-36.6 ND-0.42 3.94-14.5 79.4-180 0.67-3.48 19.3-33.7 0.10-2.79 0.021 0.029 
22.7 0.13 6.66 121 1.80 23.4 0.79 0.025 

表8 むき身全体中の重金属含有量
(mg/kg) 

Cd Pb Cu Fe Mn Zn As T-Hg 

青森
1.24-4.44 ND-0.60 0.65-1.97 10.1-102 0.27-1.33 18.6-33.7 0.17-1.82 0.010 0.016 

養 2.37 0.13 1.25 28.6 0.84 24.8 0.51 0.013 

殖 野辺地
1.65-2.95 ND-0.33 0.84-2.14 11.8-71. 7 0.31-2.13 19.9-30.7 0.09-1.59 0.0090.015 
2.09 0.05 1.46 27.5 1.04 24.3 0.66 0.012 

青森
1.20-2.36 ND-0.90 0.60-1.94 22.3-152 0.37-1.96 17.5-27.6 ND-1.41 0.014 0.024 

地 1. 73 0.26 1.32 83.4 1.11 21.2 0.40 0.019 
ま

1. 42-3.41 ND-0.23 0.58-2.14 25.3-79.8 0.26-1.58 16.4-33.4 ND-1.58 0.0120.018 
野辺地

2.26 0.06 1.11 51.2 1.03 22.2 0.46 0.015 
」
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数

むき身全体 員 柱 外套膜 官思 卵 巣 精 巣 中腸腺

むき身全体へFe 0.6523 
¥ 員 柱

Zn 0.4202 
Cu 0.4090 

Pb 0.8926 Fe 0.7417 

¥ 外套膜
Fe 0.6366 Cd 0.6616 
Zn 0.5561 
Mn 0.4871 

Fe 0.8100 
MCZPFn e d b n 06546 MCCAIFu d es n OR2S6 ¥ Mn 0.5087 0.5200 0.6847 

調思 0.4816 0.6646 
-0.4816 0.5459 
0.4777 0.4026 

MHg n O .7901 Fe 0.5588 Zn 0.6468 

¥ 卵 巣
0.4662 Mn 0.5035 

Cd 0.4703 
Pb 0.4589 

Mn 0.7388 Fe 0.6559 HCu g O .8639 Mn 0.6916 Fe 0.8752 

¥ 精 巣
Fe 0.3986 u 0.5516 Cu 0.5412 Cd 0.8651 

Fe 0.4820 Cd 0.5159 Cu 0.5415 
Mn 0.4713 Mn 0.5175 

Fe 0.7965 Fe 0.7988 Fe 0.6259 Fe 0.6510 Fe 0.5604 Mn 0.7522 

¥ 中腸腺
Mn 0.6712 Pb 0.3911 Mn 0.5501 Mn 0.5913 Pb 0.3994 Fe 0.6395 
Cd 0.6437 Pb 0.5700 As 0.4502 
Cu 0.5704 Zn 0.4306 

係関相5JIJ 位部表 9

単位(ppm)
有~一
三:目
日午〈

5 弐

貝外偲卵精中む全
柱套 巣巣腸き体
膜 腺み

危険率1%で有意)(N=48 

20 

0.3 

野辺地地まき

出訓温上
野辺地養殖 青森地まき

図5 Pbの含有量

青森養殖

0.2 

0.1 
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野辺地地まき

10 

野辺地養殖 青森地まき

図4 Cdの含有量

青森養殖
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図10 Asの含有量
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青森県の温泉泉質経年変化(第八報)

一小川原湖周辺地域温泉群の泉質経年変化の検討-

石塚伸一 木村淳子 野村真美

高橋政教 小林英一

Investigation on Hot Springs in Aomori Prefecture (四)

-Variations of Chemical Components with Lapse 

of Years in Hot Springs near Lake Ogawara-

Shin-ichi ISHIZUKA，lunko KIMURA， Masami NOMURA 

Masanori T AKAHASHI and Eiichi KOBA Y ASHI 

はじめに

青森県は全国でも有数の温泉県であり，県内温泉の化

学的，地質学的特性については，すでに多くの調査が行

われている。

温泉は，その複雑な湧出機構等により，泉質が変化す

る可能性があるため，当所では，昭和55年度より県内温

泉の泉質経年変化を調査している 1-7)。

今回，小川原湖周辺地域温泉群について，因子分析等

を用い，泉質経年変化の状況を検討したので，その結果

を報告する。

調査方法

1.調査地域の概要8)

本県東部に位置する小川原湖周辺地域では，昭和44，

図1 調査対象地域

-44 -
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45年頃から次々と温泉開発が行われ，現在では東北町，

上北町，三沢市内に約50の源泉が存在している。

小川原湖周辺地域は，東部丘陵・台地地域とよばれて

いる地域であり，平坦な地形で，地表は十和田・八甲田

火山の噴出物である火山灰によって厚く覆われている。

本地域の地下には，地表地質で認められる各地層が発

達しており，これらの地層は，三沢市及び下田町付近を

中心とする一つの盆状構造をなしているものと考えられ
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ている。

この盆状構造は，姉沼付近を通る，東西方向で，南落

ちの砂土路川断層によって切断されている。

盆状構造の基盤をなすものは，泊安山岩類で，この盆

状凹地を埋めるように下から鷹架層，甲地層及び野辺地

層が埋積し，これらが含水層となっている。

温泉水は，この地下水盆の中心に近い深度約500m以下

に包蔵され，熱供給は，砂士路川断層に沿って行われて

いるものと考えられている。

2.調査対象源泉

小川原湖周辺に存在する源泉で，現在，利用に供され

ているものの中から10源泉を選定し，調査を行った。

調査対象源泉は，上北町内3源泉，三沢市内 7源泉で

あり，そられを図 1に示す。

3.調査時期

平成元年度

4.調査項目及び調査方法

調査項目は， pH，蒸発残留物質，陽イオンとして，Na+，

K+， Mg2+， Ca2七陰イオンとして，Cl-， S024-， HC03-， 

遊離成分として， H2Si03， HB02である。なお，泉温に

ついては，湧出箇所が密閉されているため，測定できな
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分析方法は，鉱泉分析法指針9)に準拠した。

泉質の比較，経年変化の検討には，因子分析法10) ク

ラスター分析法10)等を用いた。これらの数値処理には，

NEC -PC9801RAを用いた。 同
廿

次の方針をたて，解泉質経年変化の検討にあたって，

析を行った。
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調査結果及び考察

泉質調査結果は，表1のとおりである。



表 1 小川原湖周辺地域温泉群の泉質調査結果

S024-

(単位蒸残:g/l， pHを除くその他:mg/I) 

No. サンプル名 pH 蒸残

1 平畑温泉 '79 8.3 

2 平畑温泉 '89 7.8 

3 三沢空港温泉 '78 8.7 

1650 

883 

244 

トム
σコ

4 三沢空港温泉 '89 8.0 292 

5 三沢共同温泉 '77 8.4 811 

6 三沢共同温泉 '89 8.0 323 

7 上北福祉センター'72 7.5 425 

8 上北福祉センタ-'89 7.8 263 

9 上北温泉 '74 7.2 599 

10 上北温泉 '89 7.4 711 

11 玉勝湯温泉 '74 7.6 514 

12 玉勝湯温泉 '89 7.6 426 

13 六川目温泉 '79 7.2 13160 

14 六川目温泉 '89 7.4 2703 

15 小川原湖早稲田 '77 8.2 2160 

16 小川原湖早稲田 '89 8.2 1503 

17 浜通温泉 '78 7.6 4545 

18 浜通温泉 '89 7.4 3567 

19 三沢中央温泉 '79 8.2 967 

20 三沢中央温泉 '89 7.8 967 

(注.サンプル名の末尾の数字は調査西暦年度)

Na+ 

538.0 

273.1 

40.4 

58.8 

261.9 

72.6 

113.0 

61.4 

31.8 

219.7 

146.0 

115.7 

4368.0 

865.2 

759.1 

476.3 

1659.0 

1238.0 

294.4 

292.9 

K+ 

21.9 

16.5 

3.1 

4.1 

12.1 

5.2 

5.0 

3.3 

7.5 

12.2 

7.8 

6.9 

140.8 

48.4 

35.2 

33.9 

52.9 

56.3 

13.7 

17.5 

Mg2+ 

7.3 

1.2 

1.0 

0.0 

1.0 

0.1 

0.7 

0.1 

8.5 

0.3 

0.7 

0.1 

232.4 

23.0 

6.8 

2.4 

8.8 

0.7 

3.4 

1.0 

Ca2+ 

27.2 

7.9 

1.6 

0.3 

4.8 

0.9 

0.4 

0.4 

30.0 

1.4 

0.1 

0.5 

294.6 

44.5 

34.4 

18.1 

60.1 

41.4 

12.8 

7.2 

CI-

785.2 

359.5 

9.6 

22.9 

297.6 

39.1 

112.8 

48.6 

20.5 

289.0 

170.2 

126.9 

7730.0 

1353.0 

1135.0 

704.8 

2486.0 

1861.0 

371.6 

371.2 

91.3 

45.8 

11.4 
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41. 9 

12.7 
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10.8 

8.6 

23.9 

19.8 

15.4 

315.3 

70.6 

114.4 

47.5 
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162.2 

51.6 

55.0 

115.8 

HC03- メタケイ酸 メタホウ酸
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39.7 
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1.最近の泉質の概要

調査対象源泉の平成元年度調査結果の平均値等基礎統

計量を表2に示す。

蒸発残留物質は， 250"-3500mg/lであり，蒸発残留物質

の少ない源泉と多い源泉があった。

蒸発残留物質の多い源泉は，六)11目温泉，浜通温泉，

小川原湖早稲田温泉である。これらは，太平洋岸，小川

原湖岸にあり， Na+， Cl-濃度が高い。

なお，小川原湖は，汽水湖であり，小川原湖早稲田温

泉近くの湖底のCIは，約5000mg/Iである 11)。

蒸発残留物質が500mg/I未、満の源泉のHC03-mval%は，

2U'"'--50%であり，蒸発残留物質が500mg!似上の源泉のHC03

mval%は， 3"-13%であった。

CIーと蒸発残留物質 (0.999**)，Na+ (0.999**)， J{+ 

(0.983*勺，Mg2+ω.505)，Ca2+(O . 966*勺，Sぴ4 の.937*勺，
HC03-(0.795**)， H2Si03 (0.086)， HB02 (0.744*) 

との相関係数は， ( )内に示したとおりである。

(** :危険率1%有意*危険率5%有意)

療養泉泉質分類では，単純温泉が6源泉， Na-Cl泉が

4源泉で、あった。

液性は，弱アルカリ性が 7源泉，中性が 3源泉であっ

た。

陽イオンの主成分は，全源泉でNa+で、あり，陰イオンの

主成分は， 9源泉でCI-，1源泉(三沢空港温泉)でHC03

であった。

また， H2Si03 Ì!~150mg/l程度含まれており， C02 ， H2S 

は含まれていなかった。

2.泉質経年変化の状況

(1) 療養泉泉質分類による泉質の経年変化

療養泉泉質分類による泉質の変化の状況を表3に示す。

調査対象10源泉のうち，平畑温泉において泉質名の変

化が認められ， Na-Cl泉から単純温泉になった。

液性については，全体的な傾向として，アルカリ性側

から中性側に変化していた。

三沢空港温泉では，アルカリ性から弱アルカリ性に，

浜通温泉では，弱アルカリ性から中性に変化していた。

溶存物質量については，全体的に減少の傾向にあり，

中でも六川目温泉では，著しく減少していた。一方，上

北温泉，三沢空港温泉では，逆に増加していた。溶存物

質量の増減は，主としてNa+，Clーの増減によるものであ

る。

陽イオン，陰イオンの主成分については，上北温泉に

おいて，次のとおり変化が認められた。

Ca2+ーNa+，HC03-ーCl-

(2) 七角ダイヤグラムによる泉質変化の検討

主要陽イオン (Na+，J{+， Mg2+， Ca2+，)と陰イオン

(Cl-， S024-， HC03-)の含有量，組成パターンの変化

をみるため，図2に示すように七角ダイヤグラムを作成

した。比較のために，海水及び地下水(上北町の井戸水，

深度150m，水温16度)についても作成した。

図2より，調査対象源泉は，海水のパターンに似てい

るもの(海水型)と，井戸水のパターンに似ているもの

(地下水型)，及びそられの中間のもの(中間型)に大別

できる。

表3 療養泉泉質分類による変化の内容

No. 源 泉 名 液性，主成分，泉質名の変化
溶存物質量比

(今回/前回)

1 平 畑 rlul. 泉 Na-Clー単純温泉 。5 
2 沢 空 港 温 泉 アルカリ性一弱アルカリ性 1 1 

3 沢 共 同 温 泉 O 4 

4 上北福祉セ ンタ O 6 

5 上 北 中111日E 泉 Ca2+-Na+， HC03ーCl 1 7 

6 玉 勝 湯 温 泉 O 8 

7 -ノL、 } 11 目 キ111日且 泉 。2 
8 )11 原 湖 早 稲 田 。7 
9 浜 通 1且 泉 弱アルカリ性一中性 O 8 

10 沢 中 央 温 泉 O 9 

-47 
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S024 Mg2+ Mg2+ 

Cl Ca2+ Cl- Ca2+ 

平畑温泉

S024 Mg2+ 

浜通温泉

S024 Mg2+ 

Cl Ca2+ Cl Ca2+ 

玉勝湯温泉

S024-~' 、ιベ ~Mg2+

上北温泉

Ca2十 Cl

上北福祉センター

口

OAq 

S024 乱192十

三沢中央温泉

K+ 

S024-

Cl 

20∞ Na+ 。「

HC03-¥ 

S024-Î~-\ 
ベ~--JMg2+

Cl- Ca2+ Cl Ca2+ 

井戸水(上北町，深さ150m)

(注1 単位 md  ) 
注2 -:前回測定値平成元年度測定値/

図2 調査対象源泉，海水及び井戸水の七角ダイヤグラム

海水



表4 七角ダイヤグラムによる経年変化状況

NaClの増減No. 源 泉 名

1 平 畑 I且 泉

2 沢 ク二工匂二 港 1昆 泉

3 沢 共 同 温 泉

4 上北福祉センター

5 上 ~t rg 泉

6 玉 勝 湯 I且ー 泉

7 一1'.¥ } 11 目 温. 泉

8 小川原湖早稲田

9 浜 通 ーjJ]日E 泉

10 沢 中 央 1且 泉

最近のパターン

O 

• 
過去のパターン

O 

• + 

• • • 0 

企

表4にパターンの分類結果と変化の状況を示す。

三沢共同温泉では，海水型から地下水型に，上北温泉

では，地下水型から海水型に変化していた。

Na+， Clーの増減状況をみると，増加したのは，三沢空

港温泉と上北温泉の2源泉であり，減少したのは，平畑

温泉，三沢共同温泉，上北福祉センター温泉，玉勝湯温

泉，六川目温泉，小川原湖早稲田温泉，浜通温泉の7源

泉で、あった。三沢中央温泉では，ほとんど同じであった。

HC03-， Mg2+は，全源泉で減少していた。

4‘ 
O 

d‘ 

B 

• + 

O 

O 

O 

O 

(注.0:海水型， .:地下水型，企:中間型，+増加，一:減少)

0

0

0

0

 + 

Ca2+については，玉勝湯温泉で増加，それ以外の源泉

では減少していた。

(3) クラスター分析法による検討

調査対象10源泉(20試料)，10変数(蒸発残留物質，Na+，

K+， Mg2+， Ca2+， Cl-， S024-， HC03-， H2Si03， HB02) 

の相関係数をもとに，クラスター分析(類似度=1一相

関係数の絶対値，最長距離法)を行ったところ，図3の

デンドログラムが得られた。

0.2 

0.1 

O 

AB  

A1 

1 16 2 20 10 5 19 13 14 15 18 17 7 11 12 3 4 6 8 9 

(注.番号・表 1のサンプルNo.)

図3 源泉のデンドログラム
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図3より，調査対象源泉は， A型 B型， AB型の3

つのタイプに分類される。この分類結果は，七角ダイヤ

グラムによる分類結果と一致し，それぞれ地下水型，海

水型，中間型に対応している。

また，この分類結果は，後述のパイパーダイヤグラム

による分類結果とも一致している。

A型は，更に， HC03濃度の大きいA1型とHC03-濃

度の小さいA2型に細区分されている。

また， B型は，更に， Cl一濃度の大きいB1型とCl濃

度の小さいB2型に細区分されている。

ここで，Cl一濃度に着目すると，Cl濃度が100未満，100""'"

200， 200"""'1000， 1000mg/l以上のものが，それぞれ， A， 

AB， B2， B1型になっている。

変化の様子をみると，三沢共同温泉では，海水型から

地下水型に，上北温泉では，地下水型から海水型に変わっ

ている。

(4) 陽イオン，陰イオン組成比の変化

次に，主要陽イオン，陰イオンの組成比をみるため，

各イオンのミリパル値をもとに， Ca%とHC03%の関係

を図4に示した。

ここで， Ca%とHC03%の算定式は，次のとおりであ

る。

Ca% 
(Ca+Mg)mval 

(Na+ K + Mg+Ca)mval 
x 100 

HC03 mval 
HC03%= x100 

(Cl+S04+ HC03)mval 

「
1
h

p
t
 
nu 

t
s
A
 

E 

50ト一一一一一一一一一一寸一 一一一一一 一一

Ca% 
⑨ 

企←井戸水

(必)
百

←海球 /1  

b除、|lIOi ，~イfL/ー\|

O 仰、編舵奄 r一一③
HC03 % (%) 

図4 HC03%とCa%の関係

100 

なお，調査対象源泉におけるK+mval%，S024-mval% 

が小さいことから， HC03%の減少は， Cl%の増加と同じ

であり， Ca%の減少は， Na%の増加と同じである。

図4は，パイパーダイヤグラム12-13)を変形して示した

ものと考えることができ 1，n， m， Nの領域は，そ
れぞれ次のとおりである。

1 : Ca (HC03) 2型;河川水，浅い地下水

n : NaHC03型;淡水性被圧地下水，被圧性深層地下水
m : CaS04， CaClz型
N : N aCl， N a2S04型;海水，化石海水，温泉水

図4よりNo.3，4， 9は n型，それ以外は， N型に
分類された。特に， No. 9は，井戸水に極めて近い泉質で

あった。

各源泉の変化の様子は，次のとおりであった。

a 上北温泉では， HC03%とCa%が減少(換言すれば

Cl%とNa%が増加)し n型からW型へ変化した。
b.三沢空港温泉では， HC03%が減少 (Cl%が増加)し，

三沢共同温泉では， HC03'7もが増加(Cl%が減少)した。

c これら以外の7源泉では，組成比に大きな変化は認

められなかった。

(5) 濃縮係数による検討凶

これまでの検討結果から，調査対象源泉の泉質は，海

水型のものが多いことから，表5のとおり濃縮係数を算

出した。濃縮係数が 1に近い程，組成比は海水に近く，

海水が蒸留水で希釈された場合は，濃縮係数が 1となる。

濃縮係数(EF)
〔(M)/CI-J温泉水

[(M) /CI-J海水

M=Na+， K+， Mg2+， Ca2+， S024-， HC03 

ユ 得られた濃縮係数を地下水塑と海水型のタイプ別に整

理したものが表6である。

表6より次のことがわかった。

a EF (Na+) ， EF (K+)， EF (S024一)， EF (HC03一)

は，地下水型の方が，海水型よりかなり大きく，タイ

プにより濃縮係数に大きな違いがみられる。

b. EF (Mg2+)， EF (Ca2+)， EF (S02 4-)に1より小

さいものがみられる。

c . EF(Ca2+)は，海水型は 1.....，.2であり，中間型は0.03.....，.

0.2と非常に小さい。

d. EF (Mg2十)は，前回調査時の方が今回よりかなり大

きい。

e 各成分の濃縮係数の中でHC03ーが最も大きい値を示

ハU
F
h
u
 



表5 濃 縮 係 数

No. 源泉名 EF (Na+) EF (K+) EF (Mg2+) EF (Ca2+) EF (S024一) EF (HC03-) 

1 平畑温泉 '79 1.23 1.39 0.14 1.64 0.83 20.0 

2 平畑温泉 '89 1.37 2.29 0.05 1.04 0.91 31.1 

3 三沢空港温泉'78 7.49 16.13 1.55 7.91 8.51 1231.5 

4 三沢空港温泉 '89 4.62 8.94 0.00 0.62 4.38 325.0 

5 三沢共同温泉 '77 1.58 2.03 0.05 0.77 1.01 77.5 

6 三沢共同温泉 '89 3.34 6.64 0.04 1.09 2.33 180.0 

7 上北福祉センター'72 1.80 2.21 0.09 0.17 1.24 119.6 

8 上北福祉センター'89 2.27 3.39 0.03 0.39 1.59 110.7 

9 上北温泉 '74 2.79 18.27 6.19 69.44 3.01 1368.3 

10 上北温泉 '89 1.37 2.11 0.02 0.23 0.59 34.3 

11 玉勝湯温泉 '74 1.54 2.29 0.06 0.03 0.83 75.3 

12 玉勝湯温泉 '89 1.64 2.72 0.01 0.19 0.87 75.0 

13 六川目温泉 '79 1.02 0.91 0.45 1.81 0.29 5.5 

14 六川目温泉 '89 1.15 1. 79 0.25 1.56 0.37 16.5 

15 小川|原湖早稲田'77 1.20 1.55 0.09 1.44 0.72 14.5 

16 小川原湖早稲田'89 1.22 2.40 0.05 1.22 0.48 15.9 

17 浜通温泉 '78 1.20 1.06 0.05 1.15 0.69 7.6 

18 浜通温泉 '89 1.20 1.51 0.01 1.06 0.62 8.2 

19 三沢中央温泉 '79 1.42 1.84 0.14 1.63 0.99 62.2 

20 三沢中央温泉 '89 1. 42 2.35 0.04 0.92 1.06 37.9 

21 上北町井戸(150m) 4.24 21.85 9.09 65.24 8.17 1677.7 

(注 EF:濃縮係数)
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表6 温泉タイプ別の濃縮係数の特徴

濃縮係数 地 下 水 型

EF (Na+) 2 '--""7.5 

EF (K十) 3 '--""18 

EF (Mg2+) 0'--""0.04 (今回)

1. 5'--"" 6 (前回)

EF (Ca2+) 
(04~1 叩
8 .--...，69 (前回)

EF (S024一) 1.5'--""4.4 

EF (HC03-) 110.--...， 1300 

海水型(中間型も含む)

1.--...，2 

1.--...，3 

0.01'--""0.45 

puv 
多ア」型同刊Fr!

 
中

円

/u
nu 

q
J
 

nu 
nu 

f
l
J
I
l
t
-
/
I
l
i
-
-
K
 

0.8'--""1.8 

0.3'--""0.9 

1 .--...， 1.06 

5.--...，80 

(注今回:平日度聞の濃縮帆

前回:前回調査時の濃縮係数 / 

している。

f. Mg2+， Ca2吋こは，濃縮係数の非常に小さいものと大

きいものがある C

g.EF(HC03-)の大きいものは，EF(Na+)，EF(K十)，EF 

(Ca2+) も大きい。

h . No. 3 ， 4， 6， 7 ， 8， 9は，海水の組成比に似ていない。

i. No.9は，井戸水の組成比と非常に似ている。

j. No.1， 2， 5， 10， 11， 12， 13， 14， 15， 16， 17， 

18， 19， 20は，海水の組成比と似ている。

k. Mg2+の濃縮係数に 1よりかなり小さいものがみられ

る。井戸水のEF(Mg2+)は， 1より大きいので， Mg2+ 

の塩基交換による減少が推察される。

1.経年変化の様子をみると，三沢空港温泉と上北温泉で

は，海水の組成比に近くなり，一方，三沢共同温泉で

は，井戸水の組成比に近づ、いている。

表7 Mg2+とNa+の塩基交換の状況

No. 源泉名
Na mval Mg mval 
増加分 減少分

1 平 畑 温. 泉 '79 4.4 3.7 

2 平 畑 守守u田m. 泉 '89 3.2 1.9 

3 三沢空港温泉 '78 1.5 0.0 

4 三沢空港温泉 '89 2.0 0.1 

5 三沢共同温泉 '77 4.2 1.6 
6 三沢共同温泉 '89 2.2 0.2 
7 上北福祉センター '72 2.2 0.6 
8 上北福祉センター '89 1.5 0.3 

9 上 ~t 温 泉 '74 0.9 0.6 
10 上 j七 温 泉 '89 2.6 1.6 
11 玉勝 湯 温 泉 '74 2.2 0.9 

12 玉 勝 湯温 泉 '89 2.0 0.7 

13 六川 目 司i且自I1 泉 '79 3.0 23.5 

14 ム/¥  J 11 目 温 泉 '89 4.9 5.6 

15 小川原湖早稲田 '77 5.6 5.7 
16 小川原湖早稲田 '89 3.7 3.7 

17 浜 通 j且 泉 '78 12.0 13.0 

18 浜 通 温 泉 '89 8.8 10.2 

19 三沢中央温泉 '79 3.8 1.8 

20 三沢中央温泉 '89 3.8 2.0 

源泉の分類

O 
O 

O 

O 

型水

O
0
0
0
0
0
0
0一組

。
注

っ'U
F
h
d
 



(6) 塩基交換15-16)

一般に地下水が土壌中を通過する時は，塩基交換が起こっ

て，Mg2+やCa2吋こ変わってNa+が多くなる。また，Mg2+に

ついては，一旦交換すると，浸出しにくい性質がある。

2.(5)で海水型のものにMg2+の塩基交換が推察されたこ

とから，次式により，その状況を検討した。

Mi+とNa+の塩基交換があれば，塩基交換によるMgmval

の減少分と塩基交換によるNamvalの増加分が等しくな

るはずである。

(lL111)-OTT)=吋こ川v四分

出~)-(出)=吋に川一加分

(品)=(品)x (:g!C~) 
¥、、
B
E
E

，F/

刊

M
+小

l
i
l
-
-

内
A
U

M
川
抗
体

/
/
I
I
I
-
¥
 

×
 

¥、1
1
1
/ノ

世爪小
α泉担皿
/，，』
E
E

、、¥
一一
¥hi--/ 

a
献
N
猷

/
J
I
-
-
¥
 

計算の結果，表7に示すように，海水型のものではMgmval

の減少分とNamvalの増加分がほぼ等しく， Mg2+とNa+

の塩基交換が推定される。

(7) Dittomer's ratio 17) 

Dittomer's ratio等を算出し，現在の海水と化石海水の

区別を試みた。ここでは，Dittomer'sratioを更に海水の

(S02 4 -/Cl-)で割ったものを示す。

結果は表8に示すとおりである。

これらの値が 1より小さいほど，化石海水的とされて

いる17-18)。

ただし，表8より， Mg2+/Ca2+は，井戸水も 1より小

さいので，ここでは， S024一/Cl-，K+ /Na+が1より小さ

いものを化石海水的とすると，六)J I目温泉'79，浜通温泉'

78が化石海水的と考えられる。

換言すれば，六)II目温泉，浜通温泉は，源泉掘削当時

は，化石海水的であったと考えられる。

(8) HC03-とCl一等の関係、19-20)

a HC03-濃度とCl一濃度

HC03-濃度とCl-濃度の関係を，図5に示す。図5より，

次のことが分かつた。

表8 Dittomer's ratio等の海水組成比に対する比率

No. 源泉名
温泉の(S024-/cn 温泉の (K+/Na+) 温泉の(Mi+/Ca2+)
海水の(S024-/Cl-) 海水の (K+/Na+) 海水の(Mi+/Ca2+)

1 平 畑 j且 泉 '79 0.83 1.13 0.08 

2 τF宇 畑 温 泉 '89 0.91 1.68 0.05 

3 三沢空港温泉 '78 8.51 2.15 0.20 

4 三沢空港温泉 '89 4.38 1.94 0.00 

5 三沢共同温泉 '77 1.01 1.28 0.07 

6 三沢共同温泉 '89 2.33 1.99 0.03 

7 上北福祉センター '72 1.24 1.23 0.55 

8 上北福祉センター '89 1.59 1.49 0.08 

9 上 北 占t且日且 泉 '74 3.01 6.55 0.09 

10 上 北 午i.D日且 泉 '89 0.59 1.54 0.07 

11 玉勝 湯温 泉 '74 0.83 1.48 2.20 

12 玉勝湯温 泉 '89 0.87 1.66 0.06 

13 六川 日 I且 泉 '79 0.29 0.90 0.25 

14 六川 日 品i.D目E 泉 '89 0.37 1.55 0.16 

15 小川原湖早稲田 '77 0.72 1.29 0.06 

16 小川原湖早稲田 '89 0.48 1.98 0.04 

17 浜 通 I且 泉 '78 0.69 0.89 0.05 

18 浜 通 温 泉 '89 0.62 1.26 0.01 

19 三沢中央温泉 '79 0.99 1.29 0.08 

20 三沢中央温泉 '89 1.06 1.66 0.04 

21 上北町井戸(150m) 8.17 5.15 0.14 

(注 Dittomer'sratio = S024 -/Cl-) 
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l 海水は，上北町の井戸水よりHC03濃度が高い。

11 前回測定したものの中に (No.5，9， 13， 17， 19)， 

海水のHC03-濃度より高いものがある。源泉掘削当時

は， HC03-濃度が非常に高かったものと考えられる。

iii 今回測定したものの中に (No.4，6， 8， 10， 12)， 

上北町の井戸水よりHC03濃度が低いものがある。

iV HC03一濃度とCl濃度に正の相関関係がみられる。

V 変化の様子をみると，HC03濃度とCl濃度がともに

減少している源泉と，HC03一濃度が減少してC1-濃度が

増加している源泉の2つのタイプがある。

400 

300 
⑬ 

HC03" 

(mg/l ) 

200 
⑨ 

、⑤~ ~ 

北百-，1( X I ~⑬ 4 

叫ハヘ11
⑨
↓
駄

O lOZ 1cP 104 10J 10 

Cl- (mg/l) 

(注.番号:表 1のサンフ。ル地〉

図5 Cl一濃度とHC03-濃度の関係

b. HC03%とCl濃度

HC03%とCl濃度の関係を図6に示す。

図6をみると， Cl濃度と， HC03%に逆相聞がみられ

る。調査対象源泉は，井戸水と海水にはさまれた線上に

ある。変化の様子をみると， Cl濃度が減少し， HC03% 

が増加している源泉と， Cl濃度が増加し， HC03%が減

少している源泉の2つのタイプがある。

三沢空港温泉と上北温泉では，Cl一濃度が増加し，HC03%

が減少しており，それ以外の源泉では，Cl一濃度が減少し，

HC03%が増加していた。

c HC03%とNa十/Cl-

HC03%とNa+/Clの関係、を，図7に示す。 HC03%と

HC03% 

(%) 

100 

50ト

⑨
1

1

1
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1

1
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-
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ー

戸
↓
⑨

井

込
⑫⑬也)

41 海水
@⑮活~\九↓
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10 lOZ 10J 104 - 1cP 
Cl- (mg/l) 

(注.番号:表 1のサンプルNo.)
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O 

図6 C1-濃度とHC03%の関係
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(注1.番号:表 1のサンフ。ルNo
注 2.A. AR. R:クラスター分析による分類タイプ

図7 Na+ /ClーとHC03%の関係
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Na+/Clには，順相関がみられる。

変化の様子をみると， Na+/Clーが増加し， HC03%が増

加している源泉と， Na+ /Clが減少し， HC03%が減少し

ている源泉の 2つのタイプがみられる。前者は， Na-Cl 

泉にNaHC03を主成分とする地下水が混入している源泉

であり，後者は，海水が混入しているか，又は， NaHC03 

を主成分とする地下水の混入が減少している源泉である。

ここで， 2. (1)---(8)の検討結果を考え合わせると，調

査対象源泉の泉質は，化石海水的な源温泉水にNaHC03

を主成分とする地下水が種々の割合で混入してできてい

るものと考えられる。

経年変化の様子をみると，ほとんどの源泉では地下水

の混入が増加し，淡水化しているが，三沢空港温泉と上

北温泉では塩水化している。

3.因子分析法による経年変化要因の検討

これまでの検討結果から，調査対象源泉の泉質経年変

化は，少数の共通因子により説明できるのではないかと

考え，因子分析法により検討を行った。

(1) 化学成分の分類

因子分析を行うにあたって，まず，化学成分間の関係

をみるため，調査対象10源泉 (20試料)， 10変数(蒸発残

留物質， Na+， K+， Mg2+， Ca2+， Cl-， S024-， HC03-， 

H2Si03， HB02)の相関係数をもとに，クラスター分析

(類似度=1一相関係数の絶対値，最長距離法)を行っ

たところ，図8のデンドログラムが得られた。

図8より， 10変数は，次の3グ、ループに分けられた。
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表10 相関係数行列(1)(10源泉， 20試料)

No. 変 数 pH 蒸残 Na+ K+ Mg2十 Ca2+ 

1 pH 1.0000 -0.3987 0.3865 -0.3973 -0.3647 -0.3962 

2 蒸残 -0.3987 1.0000 0.9986** 0.9808** 0.9324** 0.9827** 

3 Na十 0.3865 0.9986** 1.0000 0.9821** 0.9157** 0.9722** 

4 K+ 0.3973 0.9808** 0.9821** 1.0000 0.8738** 0.9449** 

5 Mg2+ 一0.3647 0.9324** 0.9157** 0.8738** 1.0000 0.9762** 

6 Ca2+ 0.3962 0.9827** 0.9722** 0.9449** 0.9762** 1.0000 

7 Cl- 0.3897 0.9994** 0.9983** 0.9774** 0.9372** 0.9828** 

8 S024 0.3121 0.9195** 0.9359** 0.9241** 0.7274** 0.8452** 

9 HC03 0.3289 0.7606** 0.7422** 0.7338** 0.7568** 0.7989** 

10 メタケイ酸 0.3606 0.2527 0.2495 0.2961 0.2460 0.2513 

11 メタホウ酸 0.2986 0.9175** 0.9278** 0.9171 ** 0.7796** 0.8592** 

Cσ23 3 
表10 相関係数行列(2)(10源泉， 20試料)

No 変 数 Cl S024- HC03ー メタケイ酸 メタホウ酸

1 pH 0.3897 -0.3121 -0.3289 0.3606 0.2986 

2 蒸残 0.9994** 0.9195** 0.7606** 0.2527 0.9175** 

3 Na+ 0.9983** 0.9359** 0.7422** 0.2495 0.9278** 

4 K+ 0.9774** 0.9241** 0.7338** 0.2961 0.9171** 

5 Mg2+ 0.9372** 0.7274** 0.7568** 0.2460 0.7796** 

6 Ca2十 0.9828** 0.8452** 0.7989** 0.2513 0.8592** 

7 Cl 1.0000 0.9151** 0.7478** 0.2549 0.9152** 

8 S024← 0.9151** 1.0000 0.6566** 0.2044 0.9315** 

9 HC03 0.7478** 0.6566** 1.0000 0.0298 0.6516** 

10 メタケイ酸 0.2549 0.2044 0.0298 1.0000 0.2328 

11 メタホウ酸 0.9152** 0.9315** 0.6516** 0.2328 1.0000 

(注*
** 
l |r|| 〉0.4437は， 危危険険率率5%%で有有意意¥/ 
r I >0.5614は，fß~~$l で



(2) 因子分析法による検討21)

表9に調査対象10源泉 (20試料)， 11変数 (pH，蒸発残

留物質， Na+， K+， Mg2+， Ca2+， Cl一， S024一，HC03一，

H2Si03， HB02)の基礎統計量，表10にそれらの相関行

列を示す。

まず，表10の相関行列の対角要素を，共通度の推定値

におきかえたものについて反復主因子法による因子分析

を行い，次に抽出された因子負荷の構造を単純化するた

め，パリマックス法により，座標軸の直交回転を行った。

因子分析の結果を表11に示す。

因子分析の結果より，第1因子~第4因子の固有値は，

1より大きく，また，第5因子と第6因子の固有値の落

差が大きくなっていた。

第1因子から第5因子までの5つの因子で，蒸発残留

物質， Na+， K+， Mg2+， Ca2+， Cl-， S024 については，

約100%，HC03とHB02fこついては約90%，pHについて

は，約80%，H2Si031こついては，約70%の変動を説明す

る。

第1因子は，蒸発残留物質， Na+， K+， Cl一， S024-， 

HB021こ対し大きな因子負荷量を与えている。これらは，

主として海水(現海水及び化石海水)に起源、を持つもの

と考えられる。

第2因子はHC03に対し大きな因子負荷量を与えてい

る。 HC03は，主として地下水に起源を持つものと考え

られる。第3因子はMg2+，Ca2+fこ，第4因子はpHに，

第5因子はH2Si03に対し大きな因子負荷量を与えている。

3. (1)のクラスター分析による分類結果のAグ、ループ

が第 1因子 Bグループが第2因子と第3因子 cが第
5因子に対応している。

因子分析の結果と 2.(2)， (3)， (4)， (5)， (6)， (7)， (8)の

検討結果から，第 1因子は，塩分濃度に関する因子，換

言すれば，塩水化，淡水化に関する因子，第2因子は，

HC03濃度に関する因子，すなわち，温泉水に混入する

地下水の甑養の度合によるHC03一進化に関する因子，第

3因子は， Mg2+， Ca2+の塩基交換等に関する因子，第4

因子は，液性に関する因子，第5因子は，メタケイ酸に

関する因子と考えられる。

第1因子は，全変動の57.9%，第2因子は， 14.9%， 

第3因子は， 10.9%を説明し，この3つの因子で，約84%

を説明している。

図9に第1因子と第2因子に対するスコア散布図を示

す。

第 1因子のスコアが増加の方向に変化するときは，塩

水化が進んで、おり，減少の方向に変化するときは，淡水

化が進んで、いることを示している。

第2因子のスコアが，減少の方向に変化するときは，

温泉水に混入している地下水が，相対的に，十分酒養さ

れ， HC03-濃度の多い比較的古い地下水からまだ進化の

進んで、いない比較的新鮮な地下水に変わったことを意味

しているのではないかと考えられる。

表11 因子分析による固有値，因子負荷量(パリマックス回転後)

成 分 因子 1 因子 2 因子 3 因子 4 因子 5 因子 6 

固 有 値 5.7898 1.4929 1.0915 1.0018 0.9025 0.0207 

pH -0.2362 一0.1054 0.1109 0.7825 0.3107 0.0010 

蒸残 0.8310 0.3408 0.3430 -0.2261 0.1573 -0.0055 

Na+ 0.8597 0.3070 0.3221 -0.2044 0.1430 0.0025 

K+ 0.8415 0.3354 0.2021 -0.2741 0.2383 0.1071 

Mg2+ 0.6056 0.4093 0.6315 -0.2058 0.1689 0.0217 

Ca2+ 0.7235 0.4308 0.4511 0.2348 0.1737 -0.0499 

Cl- 0.8315 0.3198 0.3691 0.2134 0.1547 0.0018 

S024 0.9643 0.2106 0.0464 一0.0955 0.0567 -0.0676 

HC03ー 0.4934 0.7827 0.1986 -0.1124 -0.0642 0.0035 

メタケイ酸 0.1849 0.0029 0.0774 0.2184 0.7777 0.0014 

メタホウ酸 0.8984 0.2158 0.1755 0.0945 0.0957 0.0410 
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図11 第2因子と第3因子に対するスコア散布図

経年変化の様子をみると，第 1因子については， No.3， 

5を除いては，スコア減少の方向に変化している。

すなわち，調査対象源泉は，全体的に淡水化の傾向に

あるが，三沢空港温泉と上北温泉では，逆に，塩水化が

進んでいる。

第2因子については，全て，スコア減少の方向に変化

している。地下水は，流動に伴う進化によってHC03が

増加する22)ことから，調査対象源泉では，長年わたる温

泉水の汲み上げに伴い，温泉水に混入している地下水が，

十分酒養された地下水から，比較的新しい地下水に変わっ

てきたのではないかと考えられる。

第1因子と第3因子に対するスコア散布図を図10に示

す。

経年変化の様子をみると，次の2つのタイプがある。

a 第 1因子のスコアの大きいもの，すなわち，海水型

の源泉では，第3因子のスコアが減少している。

b.一方.第1因子のスコアの小さいもの，すなわち，

地下水型の源泉では，第3因子のスコアが増大している。

第2因子と第3因子のスコア散布図を図11に示す。

変化の状況をみると，海水型と地下水型のもので，変

化のパターンが違っている。

海水型では，第2因子のスコアに大きな変化はなく，

第3因子のスコアが減少しているのに対し，地下水型で

は第2因子のスコアが減少し，第 3因子のスコアが増加

している。

これは，海水型の源泉にMg2+の塩基交換が推定される

ことの他に，海水には， Mg2+がCa2+に比してかなり多い

のに対し，地下水では， Ca2+がMg2+よりも多いというこ

となどに関連があるように思われる。

しかし，第3因子のスコアの意味については，現在の

ところ，かなりあいまいなところがある。

ま と め

小川原湖周辺地域温泉群の泉質経年変化を調査した結

果，次の知見を得た。

1.調査対象源泉の泉質には， Na-Cl泉と単純温泉の二

種類が認められた。

陽イオンの主成分は全源泉で、Na+であった。陰イオン

の主成分は大部分の源泉でCl-，一部の源泉(現在及び

過去の三沢空港温泉，過去の上北温泉)で、HC03であっ

た。

液性は，アルカリ性から中性であった。

H2SiOdM50mg/l程度含まれており，C02，H2Sは含

まれていなかった。

2.調査対象源泉は，七角ダイヤグラムによる分類及び，

クラスター分析により，海水の成分組成に似ている海

円
u
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水型と，井戸水の成分組成に似ている地下水型の二つ

のタイプに分けられ，それぞれの特徴は，次のとおり

である。

O海水型:溶存物質量が多く，その主成分はNa+とCl

である。 HC03ffival%が小さい。

0地下水型:溶存物質量が少ない。主成分・副主成分

は， Na-HC03， Na-HC03・Cl，Na-Cl . HC03で

あり， HC03ffival%が大きい。

3.調査対象地域における各源泉は，化石海水的な源温

泉水に地下水が混入してできていると考えられ，地下

水の混入比率の違いによって，様々な泉質のものがで

きていると考えられる。

4.調査対象源泉の泉質経年変化の状況は，次のとおり

である。

(1) 平畑温泉は， Na-Cl泉から単純温泉に変わった。

(2) 三沢空港温泉は，アルカリ性から弱アルカリ性に，

浜通温泉では，弱アルカリ性から中性に変わった。

(3) 上北温泉では，陽イオン，陰イオンの主成分がCa2+

-Na+， HC03--Clに変わった。

(4) 溶存物質量は，全体的に減少の傾向が認められた。

これは，主にNa+，Clの減少によるものである。中

でも，六川目温泉では，著しく減少していた。

一方，三沢空港温泉と k北温泉では，溶存物質量

が増加していた。この2源泉では， Na+， Clが増加

し， HC03が減少していた。

(5) クラスター分析により，三沢共同温泉は，海水型

から地ド水型に，上北温泉は，地下水型から海水型

に変化していた。

(6) 海水型の源泉にMg2+とNa+の塩基交換が推定され

た。

5.因子分析法により，泉質経年変化の要因を検討した

ところ次のとおりであった。

(1) 調査対象源泉における，泉質経年変化をみる場合

の重要な指標は， Cl-， HCOィ， Mg2+， pH， H2Si03 

の5項目である。このうち，特に， ClとHC03ーが重

要である。

(2) 塩分濃度に関する因子で全変動の約58%，HC03ー

に関する因子で約15%を説明する。

(3) ほとんどの調査対象源泉は，地下水の混入が多く

なり，塩分濃度が低くなって淡水化の傾向にあった。

一方，三沢空港温泉と上北温泉は，逆に，塩分濃

度が高くなって塩水化していた。

(4) 全調査対象源泉は，長年にわたる温泉水の汲み上

げに伴い，温泉水に混入している地下水が，十分画

養されてHC03を多く含む地下水から，比較的新し

い地下水に変わってきたのではないかと考えられる。
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温泉水中蒸発残留物質に関する考察

石塚伸一 小林英一

On the Evaporated Residues of Hot Spring Water 

Shin-ichi ISHIZUKA and Eiichi KOBA Y ASHI 

はじめに

温泉分析において，蒸発残留物質は，溶存物質量の目

安になるなど重要な項目である。

そこで，今回，蒸発残留物質の分析における乾燥温度，

蒸発残留物質と溶存物質量との関係について検討を行っ

たので報告する。

調査方法

1.装置，試薬，分析方法

乾燥機:Yamato DS-43 

試薬は，特級品を用いた。

分析方法は，鉱泉分析法指針1)に準拠した。

表1 NaHC03の110度における加熱分解状況

No. 
A B C D E F G 

NaHC03(g) 30分後の重量(g)1時間後の重量(g) (A-B)/ A (A-C)/A D/0.3692 E/0.3692 

1 0.2072 0.1317 0.1307 0.3644 0.3692 0.9870 1. 0000 

2 0.2035 0.1287 0.1287 0.3676 0.3676 0.9957 0.9957 

3 0.2074 0.1314 0.1311 0.3664 0.3679 0.9924 0.9965 

平均 0.9917 0.9974 

(注 F: 110附加鰍岬率)
G : 110度1時間加熱後の分解率

表2 NaHC03の180度における加熱分解状況

No. 
A B C D 

NaHC03(g) 1時間後の重量(g) (A -B)/ A C/0.3692 

1 0.2048 0.1292 0.3691 0.9997 

2 0.2151 0.1357 0.3691 0.9997 

3 0.2121 0.1338 0.3692 1.0000 

平均 0.9998 

(注 D: 180度 1時間後加熱後の分解率)
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2.試料温泉水

昭和63年度から平成元年度に当所が採取した温泉水

結果及び考察

1. 乾燥温度の検討

鉱泉分析法指針によれば，蒸発残留物質の乾燥温度は，

110度とされ，それで恒量を得がたい場合は， 180度で乾

燥することと規定されている。

乾燥により，炭酸水素塩の加熱分解反応や，結晶水の

放出等が行われることが考えられるので2)次の検討を行っ

た。

(1) 炭酸水素塩の加熱分解状況

乾燥機の中に炭酸水素塩の結晶を入れ， 110度及び180

度で加熱を行い，分解の状況を調べた。

a 乾燥温度110度における分解の状況

NaHC03を110度で、加熱したところ，表1に示すとおり

となった。

NaHC03は，次式のとおり分解することから，加熱に

よる減量は，理論的には，次のとおりとなる。

NaHC03ーを {Na2C03 + COZ + HzO} 

加熱減量係数=す {[C02]+ [HzO]} / [NaHC03] 
=0.3692 

30分後及び1時間後の分解反応進行率は，それぞれ99.2%，

99.7%であった。

表3 110度加熱による結晶水放出状況
(加熱時間 1時間)

No. 物 質 名
A B C D 
試料量(g) Aのうちの結晶水重量(g)加熱による減量(g) C/B 

1 CaClz・2H20 1.0999 0.2696 0.2696 1.000 

2 CaS04・2HzO 1.0061 0.2106 0.1881 0.893 

3 MgClz・6H20 1.0311 0.5482 0.1779 0.325 

4 乱19S04・7HzO 1.0807 0.5530 0.4234 0.766 

5 K2Alz (S04) 4・24H20 1.0653 0.4855 0.3289 0.677 

6 FeS04・7H20 1.0738 0.4871 0.3761 0.772 

(注 D: 110度における結晶水放出率)

表4 180度加熱による結品水放出状況
(加熱時間 1時間)

No. 物 質 名
A B C D 
試料量(g) Aのうちの結晶水重量(g)加熱による減量(g) C/B 

1 CaClz・2HzO 1.0192 0.2498 0.2498 1.000 

2 CaS04・2H20 1.0782 0.2257 0.2121 0.940 

3 MgClz・6H20 1.0370 0.5670 0.4859 0.857 

4 MgS04・7H20 1.0029 0.5132 0.4344 0.846 

5 K2Alz(S04)・24H20 1.1000 0.5013 0.4297 0.857 

6 FeS04・7H20 1.0003 0.4537 0.3608 0.795 

(注 D 180度における結晶水放出率)
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b.加熱温度180度における分解の状況 以上， 1. (11. a bより， NaHC03は， 180度 1時

次に180度で1時間加熱したところ，結果は表2に示す 問加熱により定量的に分解反応が進行していることが確

とおり，分解反応進行率は， 99.98%であった。 認された。

表5 NaHC03加熱分解における共存物質の影響

No. A B C D E 
NaHC03量(g) 共存物質量 (g) 加熱後の重量(g) 理論値 (g) C/D 

1 1.0214 な し 0.6452 0.6443 1.0014 

2 1.0110 NaCI 1.0510 1.6880 1.6888 0.9995 

3 1.0070 Na2S04 1.0253 1.6450 1.6605 0.9907 

4 1.0667 KCl 1.0592 1.7316 1.7321 0.9997 

5 1.0839 K2S04 1.0140 1.6981 1.6978 1.0002 

6 0.9990 CaClz・2H20 1.0506 1.4252 1.4233 1.0013 

7 1.0250 CaS04・2H20 0.1201 0.7431 0.7416 1.0020 

8 1.0053 MgClz・6H20 1.0600 1.1663 1.1306 1.0316 

9 1.0337 MgS04・7H20 1.0487 1.1881 1.1642 1.0205 

(注 D:理論値は，炭酸水素塩の加熱分解と共存物質の結晶水の放出が100%進行した時の値である。)

(注操作:各物質を蒸留水200mlに溶解し，蒸発乾国後， 180度 1時間加熱

表6 模擬温泉水によるNaHC03の分解状況，結晶水の放出状況

No. タイプ 物 質
A B 

加熱後の重量(g) 理論値 (g)
C 

A/B 

1 
食塩泉 NaHC03(1.0108)， NaCl (4.0139) 
[関根] KCl (0.2111)， CaS04・2H20 (0.6081) 

2 
苦硝蔦 泉 NaHC03(1.0685)， Na2S04 (1.0035) 
[!;J NaCl(0.2068) ， CaS04・2H20 (0.2082) 

3 石[浜膏館泉]NaHC03(1.0577)，NaCl(0.1050) 
CaS04・2H20 (0.5051) 

N aHC03 (1. 0281) ， 
4 明[酸ばケん湯泉]K2Alz (S04) 2・24H20(5.0356) 

FeS04・7H20 (1.0579)， N aCI (0.1097) 

5.3136 5.3435 0.9944 

2.0498 2.0490 1.0004 

1.1719 1.1716 1.0003 

4.1023 4.0772 1.0062 

(注1. [ ]内は参考にした温泉名

(注2. ( )内は重量，単位 :g

(注3. B :理一一のーと)
各物質の結品水の放出が100%進行した l
時の値である。/

(注4 操作:各物質を蒸留水200mlに溶解し， ) 
蒸発乾国後， 180度1時間加熱
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(2) 結晶水の放出状況

次に，加熱による結晶水の放出状況を検討した。

各種物質を乾燥機に入れ， 110度及び180度で1時間加

熱した結果を表3及び表4に示す。

180度においては，約80%以上の結品水が放出されてい

るのに対し， 110度では結晶水放出率が，それより低い。

1. (1). (2)より，蒸発残留物質と溶存物質量との関係

を定量的に調べる場合，乾燥温度は， 180度の方が良いこ

とが分かった。

(3) 模擬温泉水による加熱減量実験

これまで，炭酸水素塩の加熱分解，各種物質の結晶水

の放出状況について検討を行ってきた。これらの変化が，

温泉水のような複雑な組成を有する溶液でも同様に進行

するのか否かを確認するため，いくつかの模擬温泉水を

調製し，検討を行った。

a NaHC03の加熱分解における共存物質の影響

蒸発皿に， NaHC03約19，各共存物質約 1g，蒸留水

200mlを入れ，ウォーターパスで蒸発乾国後，乾燥機で180

度1時間乾燥し，重量の減量を調べた。

結果は，表5に示すとおり， NaHC03の分解率，各物

質の結晶水の放出率は，理論値と良く一致し，共存物質

の影響は認められなかった。

b.模擬温泉水による実験

次に，実在の温泉水を参考に模擬温泉水を調製し実験

を行った。

蒸発皿に各物質を表6に示すように入れ，蒸留水200ml

に溶解し，ウォーターパスで蒸発乾固後，乾燥機で180度，

1時間乾燥した。

結果を表6に示す。

温泉水と同様な複雑な組成においても， NaHC03の加

熱分解反応，結品水の放出は，定量的に行われているこ

とが確認された。

2.蒸発残留物質と溶存物質量との関係

(1) 溶存物質量の推定式

1の検討結果により，蒸発残留物質と溶存物質量の関

係を定量的に調べる場合，蒸発残留物質の乾燥温度は，

110度より180度の方が良いことが分かつた。

また，水中のHC03の分解は，蒸発乾固， 180度， 1時

間加熱により，次のように定量的に進行することが分かつ

た。

HC03 ーを {COz3-+COz+HzO}

す{[COz]+匹O]}/ [HC03-] =0.508 

更に，メタケイ酸については，蒸発残留物質分析の時
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には， SiOzとして秤量し，溶存物質量の計貨の時には，

HzSi03として算定しているので，見かけ L 次のよろな

減量がおこっていることになる。

HzSi03ーSiOz+HzO

[HzO] / [HzSi03] =0.231 

そこで，蒸発残留物質と溶存物質量の聞には，次の関

係、式(溶存物質量推定式)が成立するものと考えられる。

[溶存物質量推定値]= 
[蒸発残留物質]+0.508 [HC03-] +0.231 [HzSi03] 

(2) 溶存物質量の実測値と推定値

昭和63年度から平成元年度に当所で分析された59試料

について，溶存物質量推定式による推定値と実測値を比

較すると，図 1に示すとおり，良く一致していた。

溶
存
物
質
量
推
定

30 

20 

値 10
(g/l) 

• 
〆

• • • 
• • • 

• 
• • 

(;::99997押)

10 20 

溶存物質量実測値 (g/l)

図1 溶存物質量の実測値と推定値

(3) 重回帰分析3)

• 

30 

次に，目的変数を溶存物質量とし，説明変数を蒸発残

留物質， HC03-， HzSi03として変数増減法による段階的

重回帰分析を行った。重回帰分析に用いたデータを表7

に，結果を表8に示す。

その結果，説明変数は，蒸発残留物質， HC03一， HzSi03 

の順に導入され，次の重回帰式が得られた。

[溶存物質量] = 

1.01 [蒸残]+0.326 [HC03-] +0.522 [HzSi03] -24.4 

(重相関係数=0.9998，決定係数=0.9997)



表7 溶存物質量，蒸発残留物質等の測定値

(単位:mgID 

No. 溶存物質量 HC03 メタケイ酸 蒸 残

1 208 56.1 70.2 173 
2 1684 74.4 130.4 1680 
3 7495 277.6 155.5 7483 
4 1444 64.7 115.7 1361 
5 2982 12.2 70.6 2962 
6 1017 277.1 188.9 829 
7 12890 291.1 254.3 12400 
8 7461 2085.0 212.7 6830 
9 9455 530.9 107.9 9097 
10 1545 97.6 55.5 1458 
11 2101 735.3 127.8 1739 
12 199 54.9 30.3 196 
13 2272 474.4 93.2 2001 
14 5245 0.0 51.1 5159 
15 639 189.2 126.5 599 
16 4115 0.0 182.8 4069 
17 76 24.4 16.5 55 
18 60 0.0 3.5 48 
19 2952 404.0 83.6 2775 

20 497 54.9 60.7 473 
21 1032 219.7 46.8 992 
22 1249 274.6 45.5 1185 

23 1183 268.5 92.3 1074 

24 256 82.4 32.1 244 

25 333 152.6 13.9 267 

26 16020 439.3 98.4 15900 
27 1353 109.8 45.9 1344 

28 2237 76.3 120.0 2128 

29 750 103.7 169.4 648 

30 203 120.8 23.8 129 

31 5110 186.7 109.6 5024 
32 1391 183.1 146.0 1285 

33 1171 112.3 78.4 1067 
34 10360 186.7 39.4 10250 
35 9005 377.7 165.1 8913 
36 2064 140.3 89.7 1983 

37 1608 140.3 66.7 1551 

38 1335 631.6 148.2 1135 

39 1537 366.1 101.0 1374 

40 3304 1635.0 139.1 2445 

41 6161 189.2 55.0 5883 

42 2028 448.5 202.3 1820 

43 14510 94.6 192.8 14010 

44 8320 1739.0 132.6 7569 

45 4557 277.6 40.3 4473 

46 971 122.0 103.1 900 

47 28920 183.1 19.5 28820 

48 6915 1544.0 141. 7 6469 

49 195 36.6 101.0 170 

50 959 82.4 143.8 883 

51 334 54.9 152.5 292 

52 375 51.9 154.2 323 

53 313 39.7 128.7 263 

54 763 73.2 130.4 711 

55 481 70.2 133.5 426 

56 2726 164.8 126.1 2703 

57 1576 82.4 190.6 1503 

58 3641 112.9 151.6 3567 

59 1015 103.7 145.1 967 
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表8 重回帰分析結果
(目的変数・溶存物質量)

説明変数 回帰係数 偏相関係数 標準誤差 偏 F 値

1 蒸発残留物質 1.0055 0.9998 0.0025 162971.247 

2 HC03 0.3262 0.8273 0.0299 119.325 

3 メタケイ酸 0.5217 0.3020 0.2221 5.519 

rλiヒ? 数 -24.4280 

(注. 導入・除去水準:2.0) 

溶存物質量の変動の99.97%がこれら 3変数で説明づけ

られた。

分析誤差を考慮すれば，重回帰式と 2. (1)で得られた

推定式は，比較的一致していると考えられる。

ま と め

温泉水中蒸発残留物質の乾燥温度の検討，蒸発残留物

質と溶存物質量との関係について検討を行ったところ，

次の知見を得た。

1.温泉水のような複雑な組成においても， 180度 1時間

加熱で， HC03の分解反応は，定量的に進行している O

2. HC03の分解状況，結晶水の放出状況から，蒸発残

留物質と溶存物質量の関係を定量的に調べる場合，蒸発

残留物質の乾燥温度は， 110度より180度の方が良い。

3.溶存物質量推定式による推定値と実測値は，良く一

致していた。(相関係数=0.9997)

[溶存物質量推定値]= 

[蒸発残留物質]+0.508 [HC03-J +0.231 [H2Si03J 

4. 目的変数を溶存物質量とし，説明変数を蒸発残留物

質， HC03-， H2Si03として変数増減法による段階的重回

帰分析を行ったところ，次の重回帰式が得られた。

[溶存物質量]= 

1.01 [蒸残]+0.326 [HC03-J +0.522 [H2Si03J -24.4 

(重相関係数=0.9998，決定係数=0.9997)
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丸善，東京， 1987 

3)奥野忠一，他改訂版)多変量解析法， 日科技

連，東京， 1985 

ハ
h
u

円

h
u



青森県環境保健センター研究報告 NO.1 1990 

温泉水中メタケイ酸の比色定量

石塚伸一 小林英一

Spectrophotometric Determination of Metasilicicacid 

in Hot Spring Water 

Shin-ichi ISHIZUKA and Eiichi KOBA Y ASHI 

はじめに

メタケイ酸は温泉水の主要な成分の一つで、あり，温泉

法第2条の規定により，メタケイ酸が50mg/kg以上含ま

れている水は，常水と区別されて温泉水となる。

50ml比色管

試料溶液 50ml 

( Si02として10い 000μg。¥
適宜希釈する。 )

(1 + l)HCl 1 ml 

また，メタケイ酸には，次のような特徴がありへ温泉

の泉質を考察する上で重要な指標となる。

モリブデン酸アンモニウム溶液 2ml 

① 活火山地帯に極めて大きな含有量が見いだされる。

② 地下水に多く，地表で河川となって流下するに従い

減少する。

③ アノレミニウム，水酸化物と共沈する o

④ 陸水に比べて海水の含量が極めて少ない。

メタケイ酸の定量法としては，鉱泉分析法指針2)に重量

法が採用されている。重量法は，分析に時間を要するた

め，今回，迅速，簡便に定量できる比色法を用いて定量

し，重量法との比較を行ったので，その結果を報告する。

調査方法

混 和 (液温:20"'25
0

C) 

5分間静置

ト(1 + 1 ) H2S04 2 ml 
混和

吸光度測定 41Onm(試薬空試験液対照)

(1 + 1 )H2S04 添加後2'"15分の聞に 1 
吸光度を測定する。 J

同時に標準ケイ酸溶液を数段階正確にとり，試料溶液の
場合と同一条件で操作して作成した検量線からケイ酸の
量を求める。

図 1 分析フローシート

1.試薬 1.5 

(1) 標準ケイ酸溶液 N a2SiF60. 313gを水に溶かし正確

に1000mlとして標準ケイ酸を作成する(0.1mg Si02/mI)。

(2) モリブデン酸アンモニウム溶液

(NH4) 6Mo7024・4H2020gに水約150mlを加えて水

浴上で温め，モリブデン酸アンモニウムの塊がなくなっ

たら，直ちに (2+ 3) NH40Hを滴下してpHを7"'8
とする。

冷後，水を加えて200mlとし，櫨過する。

(1週間程度は保存可能である。結晶が折出したものは

用いない。用時調製が望ましい。)

(3) ( 1 + 1) HCl 

(4) ( 1 + 1) H2S04 
試薬は特級品を用いた。
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ABS 

O 
400 440 

波長

480 

図2 ケイモリブデン酸の吸収曲線

(nm) 
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両法による定量値の散布図は，図4のとおりで、あった。

相関係数及び回帰式は次のとおりであった。

r =0.884 (危険率1%有意， n =29) 

図4線

水は蒸留水を用いた。(イオン交換水はコロイド状のケ

イ酸を含むことがあるので用いないわ。)

ガラス容器は器壁からケイ酸が溶出するので3) 保存容

ポリエチレン製容器を用いた。

量検図3

P =1.01 x G +8.63 

(P :比色法による定量値，

器には，

3.定量操作

(1) 比色法4-5)

t水試験方法5)を参考にした。

分析フローシートを図 1に，吸収曲線を図2に，検量

線の例を図3に示す。

(2) 重量法

鉱泉分析法指針に準拠した。

G:重量法による定量値)

2.比色法定量値と重量法定量値の平均値の差の検定

両法による定量値は，対応のあるデータであるから，

t検定を用い平均値の差の検定を行った。

その結果，危険率 1%で，両法による定量値に有意差

が認められなかった。

分光光度計U -2000型

2.装置

目立製作所製

to=2.30， t (28，0.01)=2.763 

t 0< t (28，0.01) 

不溶性と溶解性のものケイ酸は，図5に示すように，

に分類できる 1)。
4.試験温泉水

平成元年度に当所で採取した温泉水

(無機性

/不溶性ケイ酸{

生物体中のケイ酸

ケイ酸{

比色不能(コロイド?)

¥溶解性ケイ酸i

(比色可能

ケイ酸の水中における存在状態図5

結果及び考察

1.モリブデンイエロ一法による定量

ケイ酸の主な比色定量法として，モリブデンイエロ一

法とモリブデンブ、ルー法のごつがある。

両法の定量範囲と，温泉水中にはメタケイ酸が約10臼ng/l

程度含まれていることを考え合わせ，モリブデンイエロ一

法により定量することとした。

比色法及び重量法によるメタケイ酸定量結果を表 1に

示す。
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表 1 比色法と重量法によるメタケイ酸定量値

(単位:mg/I) 

No. 比色法 重量法

1

2

3

4

5

6

7

8

9

m

u

ロ

日

日

日

時

打

回

目

別

幻

幻

幻

M

お

お

幻

m
m
m

148.2 

161.6 

91.0 

67.6 

151.2 

73.4 

54.3 

212.4 

116.7 

97.5 

24.0 

123.7 

211.0 

172.2 

186.0 

110.1 

18.2 

150.5 

130.6 

154.8 

177.3 

174.2 

145.7 

146.4 

161.1 

140.0 

173.9 

152.8 

163.3 

109.6 

146.0 

78.4 

39.4 

165.1 

89.7 

66.7 

148.2 

101.0 

139.1 

55.0 

113.5 

202.3 

192.8 

132.6 

103.1 

19.5 

141. 7 

101.0 

143.8 

152.5 

154.2 

128.7 

130.4 

133.5 

126.1 

190.6 

151.6 

145.1 

鉱泉分析法指針に採用されている酸性蒸発乾固重量法

は，溶液中のケイ酸を，塩酸酸性で蒸発乾固を繰り返す

ことによって，難溶性のSi02・nH20として析出させ，

これを櫨過して秤量するものである。

従って，重量法は，溶解性全ケイ酸を定量しているも

のと考えられる。

今回検討した比色法は，溶解性ケイ酸のうちコロイド

等比色不可能なものを除く，比色可能ケイ酸を定量して

いるものである。

従って，理論的には，次式が成立するはずである。

重量法による定量値ミ比色法による定量値

今回の検討結果では，両法による定量値の差に有意差

が認められなかったことから，今回の試料温泉水中の全

ケイ酸のほとんどは，比色可能ケイ酸であったと考えら

れる。換言すれば，コロイド状ケイ酸は，含まれていな

かったと考えられる。

ま と め

比色法(モリブデンイエロ一法)により，温泉水中の

メタケイ酸を定量し，重量法との比較検討を行った。

その結果，両法による定量値に有意差は，認められな

かった。

また，今固定量した試料温泉水中には，コロイド状ケ

イ酸が含まれていなかった。

比色法は，迅速，簡便な方法であることから，今後，

メタケイ酸のおおよその含有量の推定に用いることが可

能と考えられる。
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1 .はじめに

北海道・東北地方を中心とする東日本の天然湖沼には，

火山活動に起因する無機酸性湖が比較的多く点在してい

ることが特徴で(図 1)，世界的にみても僅かに数湖沼が

確認されているのみであることから，火山性無機酸性湖'

は日本に特異な湖沼といわれている1)・2)。

通例，酸性湖では生物活動に乏しいとされているが，

下北半島のほぼ中央に位置する恐山山頂部に形成された

宇曽利山湖(恐山湖)はpH3.4"'-"3.8の火山性無機酸性の

カルデ、ラ湖にもかかわらず，コイ科ウグイ Trib%don

hakonensisをはじめとするプランクトン，ベントス等の

生物活動が盛んで、，湖内では固有の生態系が形成されて

いることから1930年代初頭から陸水生物学的調査3).4).5)が

σ 
e 

。d

行われている。

著者等は同湖での水質及び生物環境について調査した

結果，湖内では植物プランクトンをはじめとする生物活

動や水質の物質循環がさかんであり，季節的な遷移が認

められる6).7)・8)ことを報告した。

また，これまで宇曽利山湖に関連した調査，研究とし

て，土壌，底泥中のヒ素9).10).11) そして，近年は鉱物資

源としての金の存在が確認され，地化学的12)・13).14)にも関

心がもたれているが，同湖及びその周辺地域をめぐる総

合的な調査はなされていないようである。

今回，酸性湖沼における物質代謝や生態系を解明する

ため，宇曽利山湖及び流出入河川の底泥調査を実施した

ので報告する。

1)屈斜路湖 (pH4.0"'-"4.4)

2)宇曽利山湖 (pH3.4"'-"3.8) 

3)田沢湖 (pH5.5)

4)潟沼 (pH1.8"'-"2.1) 

5)御釜 (pH2.9)

6)赤 沼 (pH3.8)及び五色沼湖沼群

7)赤泥沼 (pH3.0)

8)猪苗代湖 (pH5.3"'-"5.6)

9)大沼池 (pH4.3)

10)三角池 (pH4.4)

11)湯釜 (pHO.9"'-" 1.1) 

12)不動池 (pH3.8)及び霧島湖沼群

図1 日本における火山性無機酸性湖の分布(佐竹より転記1))

*県立つくしが丘病院 **公害課
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2.調査方法
2.1 調査地点及び試料調整

湖内は最深部 (St-1 )及び湖心 (St-2)で， 1988 

年6月26日エックマンパージ採泥器により，流出入河川

(St -3 ---21)は1989年6月28日に試料を採取した。

19流出入河川のうち，湖岸北東部に位置する正津川(St-

4)は湖内からの唯一の流出河川で，残り18河川は流入

河川である。

18流入河川中，湖岸北東部に位置するSt-3， 5には

円通寺境内及び鬼石温泉から一部温泉排水が流入してい

た。湖岸北西部から南部に位置するSt-6 ---21の16流入

河川中， St-16， 17， 19の3河川は酸性河川で，残りは

中性河川であった。

今回，調査対象とした19河川のうち，河川名が断定で

きたものはおおよそ半分の10河川で，残りは不明であっ

た(図 2)。

底泥の調整は室温にて風乾後， 2mmフノレイを通し，メ

ノウ粉砕器で粉砕，均一にし，分析試料に供した。

r ，.、、.

1 最深部 (3.6)
4 正津川 (3.6)
7 一ノ渡沢 (7.0)
10 無名川 (7.0)
13 荒 川 (6.7)
16 無名川 (5ρ)
19 頭無川 (4.4)

18 

16 

l
I
ハU

2.2 分析方法

2.2.1 水

pH 

EC (25
0

C換算)

流量

2.2.2底泥

強熱減量(IL)

有機体炭素

Fe， Mn， Cd 

Pb， Cu， Zn， As 

T-Hg 

T-Cr 

Al 

クロロフイノレ

分解物

S 

質

JISK0102 (1986) 

導電率計

微流速計

底質調査法15)

Tyurin法16)

硝酸一過塩素酸分解後，原子吸

光法

底質調査法15)

過酸化ナトリウム融解後，ジフェ

ニノレカルパジド吸光光度法

硝酸一過塩素酸一フッ酸分解後，

原子吸光法

90%アセトン抽出後，吸光吸

光度17)

硫酸バリウム法

円通寺

H
 
P
 

土宇

叩

数

)

t
引

の

幻
水入
幻
引
仰
心
お
お
川
町

流

7
6
ι
6
6
6

内

(

(

(

(

(

(

境

橋

沢

川

川

川

川

前

山

ノ

名

名

名

名

円

丸

湯

無

無

無

無

3

6

9
ロ

日

目

幻

2 湖心 (3.6)
5 笹流川 (5.4)
8 小蓋川 (6.9)
11 大蓋川 (6.8)
14 無名川 (6.6)
17 無名川 (4.5)
20 鳥ノ沢(?) (5.6) 

図2 調査地点

門
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表 1 水質及び底泥の総括表

変 数 平 均 最大値 最小値 標準偏差 変数係数(%)

水
pH 5.7 7.2 3.1 0.31 5.38 

質 EC (μs/cm) 278 3000 65.1 141 50.6 

IL (%) 11.1 46.5 3.6 2.51 22.5 

Org-C (%) 2.58 18.0 0.21 1.00 38.8 

クロロフィル分解物* 448 5350 0.2 308 68.7 

Fe (mg/kg乾泥) 39900 103000 5600 5250 13.1 

底 Mn (mg/kg乾泥) 1260 16700 44.1 796 63.0 

Cd (mg/kg乾泥) 1.09 11.7 0.13 0.567 51.8 

Pb (mg/kg乾泥) 14.0 44.3 0.50 2.48 17.6 

Cu (mg/kg乾泥) 29.0 48.4 6.85 2.56 8.81 

Zn (mg/kg乾泥) 122 548 15.0 25.3 20.7 

泥 Cr (mg/kg乾泥) 34.8 57.1 13.3 3.00 8.62 

Hg (mg/kg乾泥) 13.2 100 0.13 6.11 46.1 

As (mg/kg乾泥) 1600 19100 9.22 980 60.9 

Al (mg/kg乾泥) 69300 99700 30300 3970 5.73 

S (mg/g) 16.1 166 0.30 10.0 62.5 

* : SCDP /100g : Sedimentary Chlorophyll Degradation Unit 

表2 相 関 図 表

pH EC IL Org-C Chl* Fe Mn Cd Pb Cu Zn Cr Hg As Al S 

pH 1.∞o O O 。 O 。。。
EC 0.534 1.0∞ 。 O 。
IL 0.083 -0.080 1.∞o 。O 。 。 。 O O 

Org-C -0.119 -0.∞5 0.851 1.ωo 。O 。
Chl -0.504 O.∞3 0.477 0.305 1.∞o O 。 。。
Fe 0.710 -0.342 -0.359 -0.301 -0.471 1.000 O O 

Mn 0.192 -0.098 0.685 0.754 -0.084 0.089 1.0ω 。
Cd 0.506 0.965 o.∞7 0.047 -0.033 -0.313 0.080 1.∞o 0. O 

Pb -0.376 -0.231 0.734 0.484 0.842 -0.353 0.285 -0.183 1.0∞ O 。
Cu 0.255 0.003 0.032 -0.128 O.∞4 0.254 -0.017 -0.011 0.060 1.0∞ O 

Zn 0.352 -0.240 0.603 0.572 -0.115 0.294 0.889 -0.侃9 0.270 0.114 1.∞o 
Cr 0.035 0.118 0.269 0.056 0.229 -0.055 -0.034 0.152 0.194 0.207 -0.∞3 1.000 
Hg 0.702 0.487 0.306 0.006 0.551 -0.547 -0.166 0.458 0.495 0.074 -0.213 0.251 1.∞o 。O O 
As -0.578 0.286 0.471 0.071 0.728 -0.492 -0.126 0.290 0.663 0.071 -0.081 0.393 0.857 1.∞o 。
Al 0.659 -0.569 -0.100 -0.196 -0.204 0.375 0.051 -0.518 -0.076 0.525 0.183 0.233 -0.474 -0.352 1.0∞ 
S 0.313 0.101 0.501 0.282 0.307 -0.454 -0.117 0.028 0.278 -0.110 -0.095 0.340 0.475 0.608 -0.382 1.∞o 

*クロロフィル分解物 o : r >0.432は，危険率5%で有意。r>0.548は，危険率1%で有意
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3.結果と考察
3・1 水収支

6 

図:流入量 図:総流入量 闇:流出量

図3 宇曽利山湖における流量の分布

湖沼の物質収支を把握するうえで流出入河川における

流量測定は重要な項目の一つである。宇曽利山湖には乾

河川を含め，おおよそ大小40の河川が流入しているとい

われているが，今回の調査では林道沿いにおおよそ半分

の20河川ほどを認め，そのうち， 19河川について流量の

測定を実施した(図 3)。

各々の流入量は245'"17， 000m3/ 日で，流入量に大きな

差が認められた。

湖岸北西から南部に位置するSt-8 (小童)11)，11(大

壷川)及び19(頭無川)の流入量は10，000m3/ 日以上で，

宇曽利山湖に流入する河川としては比較的大きく，これ

ら3河川による流入量は測定した総流入量の約52%であ

ることから湖内に及ぼす負荷はかなり大きいものと考え

られる。残り 15河川の流量は少なく，特に，湖岸北東部

に位置する酸性河川であるSt-3， 5の流量が少なかっ

た。

流入18河川の総流入量は84，100m3/ 日で，唯」の流出

河川である正津川の流量は97，800m3/ 日で，総流入量に

占める流出量は115%となっていることから，今後，湧水

量を把握することにより同湖における水収支は可能と思

われる。

3・2 水質のpH及び:EC

H
 
ny 

-
E
E
1
 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19泊 21

St-No 

図4-a pHの分布

pHは3.1から7.2まで幅広く分布していた(表1)。湖内，

湖岸北東部の円通寺境内からの流入水 (St-3)及び流

出河川 (St-4)のpHは低く， pH4.0以下であった。ま

た， St-5， 16， 17， 19のpHは4.4"'5.4の弱酸性で，残

りは中性河川であった(図2)。

pHが強酸性から中性域まで幅広く分布し，pHと底泥中

の重金属との問に相関が認められることから(表2)，pH 

の成因に興味がもたれる。

青木等は火山活動に由来するマグ、マからの塩化水素や

亜硫酸ガスに富む高温火山ガスは地表部に上昇し，雨雪

に起因する地表水と反応して，硫酸酸性水を生成する o

4S02+ 4H20-H2S+ 3H2S04 

ここで生成した硫酸酸性水は地表水として湧出し，円

通寺境内を中心とする湖岸北部ではこの酸性水の影響を

受け，底泥は酸性変質帯を形成するとしている12)。

司狙

4回

誕聞

筏咽

1回

1234567891日11 12 13 14 15 16 17 18 192日21

St-No 

図4-b ECの分布

総イオンの指数で、あるECはpHが最も低いSt-3で最大

で，次いで，北東部の河川 (St-4， 5)，湖水 (St-1， 

2) の順であり，西部に位置する河川 (St-6 "'21)の

ECが低い傾向にあった。

ECはほぼ地域毎に区分されることから地質の影響がう

かがえる(図4-b)。

内
〈
U
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3.3 底泥中の有機物量

6白

IL(%) 
50 

4日

3咽

20 

10 

1234567891日 1112 13 14 15 16 17 18 1920 21 

図5-a 強熱減量の分布
St-No 

25 
Org-C(%) 

2日

15 

1日

1234567891日1112 13 14 15 16 17 18 19 2咽 21

St-No 
図5-b 有機体炭素の分布

( X 103) Chl(SCDP /100g) 

昨
収
彬
比 ~ 
¥2345E'r891自 11¥2 13 14 15 16 17 18 19 20 21 

St-No 
図5-c クロロフィル分解物の分布

底泥中の有機物の指標である強熱減量(IL)，有機体炭

素 (Org-C)及びクロロフィル分解物の分布をみると，

湖内では最深部 (St-1)の有機体炭素が低い傾向にあ

るほかは，湖心では3者とも高いことから，湖内では生

物活動が盛んで、あることが示唆された。

河川では腐植質に富むSt-15は強熱減量と有機体炭素

の両者が著しく高く，他の河川とは異なっていた(図5-

a， b， C)o 

生物活動に由来する底泥の堆積状況を知るため，クロ

ロフィル分解物を測定した結果，湖心で最も高く，その

アセトン抽出物の吸収スペクトルはクロロフィル a分

解物であるフィオフィチンと同じ665nm付近に吸収のピー

ク18)をもっていることから，藻類の枯死体のほかに，河

川が多く流入する湖内西北~南部にかけて湖底の数10%

を覆っている蘇苔類ウカミカマゴケDreρanocladus

2.0000 

Abs 

2.0000 

1.0000 1.0000 

190 300 500 700 

0 

900 (nm) 

図6-a 湖沼底泥の吸収曲線

(St-1 :最深部)

2.0000 

Abs 

2.0000 

ハUハUハUハU1
 

l.0000 

190 300 500 700 

0 
900 (nm) 

図6-b 河川底泥の吸収曲椋

(St-19 :頭無川)

Fluitans19)の関与が考えられる。

河川の底泥のアセトン抽出物の吸収スベクトルは腐植

質に富み，強熱減量と有機体炭素が高いSt-15を除いて

は，クロロフィル分解物に由来すると思われる665nm付

近で、の吸収は小さく，湖内の吸収スベクトルとは著しく

異なっていた(図 6-b)。

県内での富栄養化しやすい湖沼ではクロロフィル分解

物量は21"-'1，280 SCDP /100gであるカ~20)，宇曽利山湖で

は3，690"-'5，350SCDP /100gとなり，県内の湖沼と比較

して数倍高く，湖内では藻類等の増殖が活発に行われて

いるものと思われる。
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3.4 底泥中の重金属

宇曽利山湖が強酸性湖で，河川のpHは強酸性~中性域

まで幅広く分布することからpHに着目して底泥中の重金

属類の分布状況をみた。その結果，

(1) 酸性水域で，ヒ素及び水銀の含有量が著しく高い

群:

(2) 酸性水域で鉄，アルミニウム及びマンガンの含有

量が低い群・

(3) その他:

のおおよそ3群に分類されるようであり，以下に考察

を示す。

3・4・1 ヒ素及び水銀

湖内及び湖岸北東部の温泉排水が流入する酸性河川で

は底泥中のヒ素及び水銀の含有量は著しく高く(図7-

a， b)，通常の底泥と比較して，両者ともその含有量は

数百~数千倍で，環境中における存在量としては最も高

いレベルにあると考えられる(表 1) 21).22)。

ヒ素は9.2"'-'19，100mg/kg乾泥で，最深部 (St-1 )が

最も高く、次いで、湖心 (St-2)及び円通寺境内 (St

3) ，鬼石 (St-5)の順となり，湖内及び湖岸北東部の

酸性変質帯に位置する流入河川では著しく高かった(図

8 -a)。

花田等はヒ素が高濃度に蓄積されている円通寺境内に

位置する霊場付近の底質のX線回析を行ない，ヒ素の含

有量が高い底質ではヒ素は硫化物で、ある雄黄 (AS2S3)の

形態で存在していることを認めている針。

また，青木による恐山熱水系鉱化モデ、ルでは，金属と

錯体形成能力が大きい塩化物と硫黄に富み，酸性物質を

高濃度に含むマグマ性流体は金，ヒ素，水銀等の金属を

溶解し，地表部にこれら金属を運搬する。そして，雨雪

に起因する浅所天水循環系に入り込んだマグ、マ性流体は

液温度低下等により硫化物の形で不溶化し，沈殿濃縮す

るといわれている 12川削針。

湖内及び湖岸北東部の酸性変質帯に位置し，ヒ素が高

い地点では硫黄濃度が高い傾向にあり，また，雄黄の存

在9)が確認されていることから，ヒ素は熱水鉱化作用によ

り雄黄等の硫化物の形で，不溶化し，堆積しているもの

と考えられる。

一方，湖心では硫黄濃度が比較的低いにもかかわらず

ヒ素が6，050mg/kg乾泥で、最深部に次いで、高く，他のヒ素

が高濃度にみられる地点とは異なる挙動を示していた(図

8 -b)。

ある種の生物は特定の物質を生体濃縮することが知ら

れており，ヒ素では海藻による高濃度の生体濃縮が認め

られていることから23) 湖内に繁茂している耐酸性の水

性蘇苔類ウカミカマゴ、ケDreρanocladusFluitans中のヒ

素を測定した結果，総ヒ素として1，800mg/kg乾物と高濃
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図8-a ヒ素の分布
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度の蓄積が認められた(未発表)0 

ヒ素を生体濃縮する海藻ではヒ素は通例， ND~100mg/

kg 乾物の範囲で，多くは有機態ヒ素の形で存在している

といわれており 23) ウカミカマゴケ中のヒ素の存在形態

とともに，底泥中のヒ素の堆積や循環機構に大きな役割

を担っていることが予測され24) 興味がもたれる。

水銀はo.13~ 100mg/kg乾泥で，湖内及び湖岸北東部の
酸性変質帯に位置する流入河川では円通寺境内(St-3) 

と湖心 (St-2)で差がみられるほかはヒ素とほぼ同じ

挙動を示していた(図8-c)。

宇曽利山湖では水銀はヒ素と同じく熱水鉱化作用によ

り生成されることから，ヒ素と同様に硫化物の形で、不溶

化しているものと考えられる。

pH4.4の酸性河川である頭無川(St-19)はヒ素濃度が

112mg/lで，同湖周辺としては比較的ヒ素が低く，河川水

中には水銀が認められないにもかかわらず，水銀濃度が

3・4・2 鉄，アルミニウム及びマンガン

:11(×附19/kg乾泥) Fe 
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58mg/lで，湖内及び湖岸北東部の河川と同様に高く，他

の流入河川とは異なった挙動を示した。

佐竹等は頭無川には酸性水域に棲息し，高濃度に水銀

を蓄積する蘇苔類チャツボミゴケJungermanniavulcani-

cola Steph.の存在を報告しており，その茎葉体中には最

高で、12，00ppmの水銀が細胞墜に硫化物の形で蓄積してい

ることを認めていることから25).26) 頭無川で水銀が高い

要因として，枯死したチャツボミゴケ中の水銀は硫化物

の形で不溶化し，堆積していることが推定される。

正津川の水質は湖内と同じpH3.6の強酸性であるにもか

かわらず，底泥中のヒ素496mg/kg乾泥，水銀4.6mg/kg

乾泥で湖内と比較して， 1 /10~ 1 /20と著しく少ない

ことから宇曽利山湖は両者の沈殿池として機能している

ものと考えられる。
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pHと鉄，アルミニウム及びマンガンの関係をみると，

3者ともにpHの低下とともに含有量は低下する傾向が認

められ(図9-a，b， c)，特に，酸性変質帯に位置す

る湖内及び湖岸北東部の酸性水域では鉄，マンガンが顕

著であった(図10-a， b， C) 27).28)。

一方， pHとこれら 3者の相関をみると，鉄とアルミニ

ウムの両者はpHと良好な正の相聞が認められるものの，

pHとマンガンとの問には相関がみられなかった(表2)。

St-15を除くと， pHと3者の問の相聞は

マンガン>鉄〉アルミニウム

の順となり 3者の問では良好な相聞がみられた。

St-15は腐植質に富み，マンガンが16，700mg/kg乾泥

と他の地点と比較して著しく高いためである。

更に 3者のほかに亜鉛との聞にも比較的良好な正の

相関が認められた。

pHと底泥中の上記の4者の聞に正の相関が得られたこ

とは，pHの低下に従い，これら重金属が底泥から溶出し，

含有量が減少したためと考えられ，Schindler等の湖沼の

4・5 主成分分析

酸性化実験結果29).30)を裏付けるものであり，pHが底泥中

の重金属に影響を及ぼすことが示唆された。

一方，水質のpHが6.3のほぼ中性で、あるSt-15は腐植質

に富み，マンガン，亜鉛，カドミウム等の重金属濃度が

高いことから，これら重金属の高濃度蓄積に植物性成分

が関与する特異な地点であることが推察され，検討が必

要と思われる。

3.4・3 その他

カドミウム、鉛，銅，亜鉛及びクロムの分布をみると，

カドミウムは円通寺境内から流入するSt-3では11.7mg/

kg乾泥で調査の中では最も高く，河川では腐植質に富む

St-15でカドミウム，亜鉛が高い傾向にあるほかは，概

ね，通常のレベルで、あった(図12-a "-' e )。

pHとカドミウムの聞に負の相闘がみられるが，これは

St-3の影響を受けているためで，これを除くとpHとの

聞には明瞭な関係はみられず，ヒ素及び水銀，鉄，アル

ミニウム及びマンガンのグループとは異なっていた(図

11-a"-'e)。

表3 宇曽利山湖底泥の主成分分析結果(因子負荷量)

成 分 Zl Z2 Z3 

固 有 値 5.38 3.61 2.21 

寄与率(%) 33.6 56.2 70.0 

pH 0.345 -0.800 -0.190 0.361 0.075 0.112 

EC 0.198 0.461 0.284 0.540 0.359 0.534 

IL 0.259 0.601 0.406 -0.773 0.055 0.082 

Org-C 0.173 0.403 -0.379 -0.722 0.262 0.390 

Chl* 0.312 0.724 0.095 一0.180 0.297 0.441 

Fe 0.318 -0.739 -0.077 0.148 0.021 0.032 

Mn 0.017 0.041 -0.423 0.804 -0.366 0.544 

Cd 0.194 0.451 0.218 0.415 -0.411 -0.611 

Pb 0.281 0.653 -0.286 0.545 0.243 0.362 

Cu 0.058 0.134 -0.072 0.137 0.232 0.345 

Zn 0.034 -0.080 -0.437 0.832 0.243 0.362 

Cr 0.124 0.288 0.056 0.106 0.220 0.328 

Hg 0.363 0.843 0.122 0.232 0.096 0.143 

As 0.371 0.862 0.011 0.020 0.222 0.330 

Al 0.255 0.592 -0.182 0.346 0.325 0.483 

S 0.268 0.623 -0.028 0.054 0.127 0.180 

*・クロロフィル分解物
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宇曽利山湖及び流出入河川における底泥中の有機物及

び重金属の分布特性を総合的に把握3りするため，主成分

分析を実施した。

今回，主成分分析を行なうにあたり，水質のpHが底泥

中の鉄をはじめとする重金属の含有量に多大な影響を及

ぼしていることが認められたため，水質のpH及びECを含

む16項目を用いて解析した。

項目聞の特性を表す因子負荷量は第 1主成分 (Zl)は

ヒ素，水銀，クロロフィル分解物，鉛，硫黄及び強熱減

量の6項目は負荷量が大きい値 (>0.6)で抽出され，逆

に， pH，鉄及びアルミニウムの3項目が負の大きい値で

抽出され， Zlの寄与率は33.6%であった。

第2主成分 (Z2)は底泥中の有機物量の指標では強熱

減量，有機体炭素が，重金属では亜鉛，マンガン及び鉛

は負荷量が大きい負の値で抽出され， Z2による寄与率は

22.6%で， ZlとZ2fこよる累積寄与率は56.2%であった。

第3主成分 (Z3)はカドミウムとマンガン及びECが負

の値(く 0.5)で抽出され， Zl， Z2及びZ3による累積寄

与率は70.0%であることから，第 1主成分から第3主成

分により宇曽利山湖の底泥が有している総合特性を70%

まで説明できることになる(表3)。

次いで，再短距離法によるクラスター分析を用いて各

項目問の類似度をデンドログラムで示すと(図12-b)， 

アルミニウムと硫黄が主成分分析結果とは異なる挙動を

示すほかは，概ね，同一の結果が得られた。

ここで，クラスター分析による分類を参考にし， Zl及

び~Z2の散布図をグ、ループ分けをし，各主成分を解釈した

(図13-a)。

第 1主成分は湖内及び湖岸北東部の酸性変質帯に位置

する河川での高濃度蓄積に関する成分がZI軸の正の方向

にI群として， pH，鉄及びアルミニウムがZl軸の負の方

向に I'群としてグ、ループ化された。

クロロフィル分解物を除くヒ素をはじめとする I群の

成分は熱水鉱化作用により生成される成分であり，鉄及

びアノレミニウムの I'群は酸性水により底泥から溶出す

る成分である。このことから，第 1主成分は熱水鉱化作

用に起因する重金属類の生成，沈殿と火山性ガスと地表

永の反応により生成する酸性水による重金属の溶脱を意

味する因子とみなされ，宇曽利山湖に特有な因子を考え

られる。

また群に生物活動に由来するクロロフィル分解物

が高い値で抽出されたことは，湖内でのヒ素，水銀の蓄

積はウカミカマゴケをはじめとする生物活動と密接に関

連していることを示唆している。

第2主成分は有機物による重金属の濃縮に関連し，主

に， St-15における植物性成分による蓄積を意味するも

のと考えられる。

第3主成分はECとカドミウムが負の値であり，ECは水

質中におけるイオンの総量を表すことから，第3主成分

は地質の影響を示す因子と考えられる。

一方，銅とクロムの両者はそれぞれ単独に抽出され，

他の成分とは異なる挙動を示していた。

宇曽利山湖周辺では銅鉱物については熱水鉱化作用を

伴わないこと 12)，13)，14)が要因と考えられる。

次に，地点聞の特性を把握するためクラスター分析結

果を参考にし，第 1主成分と第2主成分のスコア(表4)

をプロットし，地点聞の特性を検討した(図13-c，d)。
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Z2 主成分分析結果(スコア)表4

Zl 

¥、・.¥
¥、現'L¥ ・最深部

nu 
qtυ

、

πu

ヘ

一・4we
J

一一-

J

通

ノ

|

一

'U

，
T
よ

H
H叶
『

t
ノ
，

S
B
A〆

/

|

前

部

〆

'

E

一
期
て
，

a''
パ
.
.
 一

30 

Z3 Z2 Zl 地点名No目

13.15 

6.88 

4.03 

4.44 

29.67 

17.88 

最深部

，心湖

1 

2 

-15.84 

-2.84 

2.84 

19.74 

8.23 

0.98 

16.41 

9.11 

3.11 

円通寺

石

正津川

鬼

3 

4 

5 

3.80 -0.31 7.73 丸山橋6 

0.58 0.28 一7.00一ノ渡沢7 

E
 

5

戸・)

噌

I

，
‘
¥

4.66 1.59 -8.24 小蓋川8 

4.81 -2.37 一7.28湯ノ沢9 

0.93 0.72 -7.23 無名川10 

ZlとZ2のスコア散布図(全地点)図13一 C
-1.65 3.11 6.00 大霊川11 

O目03
2.60 

2.51 

-0.13 

-0.63 

-6.31 

-7.24 

無名川

) 11 荒

12 

13 

6.26 -3.80 -5.19 無名川14 

鳥
ノ
沢

無

名

川

幻

円
通
寺

無
名
川
!
日

無
名
川
i
日

大
霊
川

湯
ノ
沢

無
名
川
i
口

無

名

川

日

無
名
川

l
u

無
名
川

l
m

小
蓋
川

0.02 
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0.01 

-0.77 4.56 3.34 無名川17 
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無名川

頭無川

18 

19 

-2.50 2.69 -2.96 鳥ノ沢20 

-2.12 -0.89 8.45 無名川21 

(全地点)

先にE群に分類された亜鉛とマンガンのZl方向は負に

移行し， pHの影響を受ける鉄，アルミニウムと同じ 1' 

群に分類され，クラスター分析による類似度とは近似し

た結果となった m五m3-e， f) 
一方，第 1主成分 (Zl) と第2主成分 (Z2)のスコア

の散布図では，先の散布図とほぼ同じ傾向であったが，

クラスターでは地域での特性をより反映する結果となっ

た(図13-g， h)。
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地点聞のデンドログラム図13-d 

その結果，湖内最深部，湖心及び鬼石(I群)，円通寺，

正津川及び頭無川(II群)， St-15 (ill群)及び残り (N

群)の4群に分類された。

I群はヒ素，水銀のほかに鉛等， II群はヒ素と水銀の

両者，もしくは水銀の高濃度蓄積地帯とみなすことがで

きる。有機物に富み，マンガン等が高いSt-15のみがE

群に位置することからE群は特異な地点であることがわ

かるoN群に分類される残り13の流入河川は極めて類似

した分布を示し，これまでの結果を反映していた。

マンガンの高いSt-15を除く20地点のpHと重金属の関

係はSchindler等の湖沼の酸性化実験結果をより反映して

いたことから，酸性化が底泥に及ぼす影響をみるため，

St-15を除いて主成分分析を試みた。

第1主成分 (Zl) と第2主成分 (Z2)の因子負荷量を

プロットし，項目間での特性を検討した。
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ることから，鉄及びアルミニウムの含有量にpHが大きく

関与することがわかる。

両者がpHの低下により底泥から溶出し，含有量が低下

したためで，鉄及びアルミニウムが底泥中の主要成分で

あることからpHが底泥に及ぼす効果を知るうえで不可欠

な項目の一つであると考えられる O

マンガンは酸性水域で、鉄及びアルミニウムと似た挙動

を示すにもかかわらず，相関が低かった。

この要因として前述したとおり，腐植質に富むSt-15

ではマンガンが16，700mg/kg乾泥と高濃度に含有されて

いるためで，同地点を棄却後の重回帰分析で、はマンガン

が最も強い重相聞が得られた。
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(St-15を除く)

重回帰分析

宇曽利山湖及び流出入河川の水質はpH3. 1 ----7. 2 

で，強酸性から中性域まで幅広く分布し，更に， pHと底

泥中の成分とは比較的良い相聞をもっ項目が多く(表 2)，

更に， pHの低下に伴い，鉄，アルミニウム，マンガン等

の重金属含有量が低くなることから，重金属をはじめと

する成分に及ぼす影響を考察する上で宇曽利山湖は貴重

な知見が得られると考えられる O

ここでは， pHを目的変数とし，今回，調査対象とした

残り15項目を用いて重回帰分析(変数増減法)により，

pHが各項目に及ぼす効果を検討してみた(表 5)0 

その結果，鉄，アルミニウム，水銀及び硫黄の順で相

聞が認められ，特に，重相関係数がステップ2で高くな

図13-f 

4・6



表5 重回帰分析結果(変数増減法)

ステップ1 ステップ2 ステップ3 ステップ4

項 日

回帰係数 回帰係数 回帰係数 回帰係数

Fe 0.0415 0.0315 0.0237 0.0270 

Al 0.0353 0.0278 0.0306 

Hg 0.0155 -0.0185 

S 0.0068 

定数 4.041 1.997 3.033 2.633 

R 0.710 0.827 0.862 0.882 

R* 0.674 0.785 0.810 0.819 

注-1) R :重相関係数 R* .自由度二重調整済重相関係数

目的変数 :pH 導入基準値:2.0 

注 1) Fe及びAlはg/kg乾泥に換算

4.まとめ
今回， pH 3. 4 '" 3. 8の火山性の無機強酸性湖であ

る宇曽利山湖及び流出入河川の底泥調査を実施し，以下

の知見を得た。

(1) 底泥中の有機物汚濁の指標である強熱減量，有機

体炭素及びクロロフィル分解物は湖内で、高く，湖内

では生物活動が盛んなことが示唆された。

(2) pHにより底泥中の重金属類は以下の3群に分類さ

れた。

①湖内及び湖岸北東部の酸性変質帯でヒ素及び水銀

の濃度は著しく高い群は熱水鉱化作用により生成

されるものと推察される。

②湖内及び湖岸北東部の酸性変質帯で鉄，アルミニ

ウム及びマンガンが低い群は熱水鉱化作用により

生成される酸性水により溶脱されるものと推察さ

れる。

③その他の群

(3) 湖内では水性醇苔類ウカミカマゴケがヒ素と，頭

無川では醇苔類チャツボミゴケが水銀の蓄積にその

生育環境と密接に関連していることが推察される。

(4) 主成分分析の結果，

①項目問では，以下の5群に医分された。

I群-ヒ素，水銀，クロロフィル分解物，鉛及び

硫黄

1 '群:pH，鉄，アルミニウム

E群:強熱減量，マンガン，亜鉛

E群:EC，カドミウム

N群:クロム

V群:銅

②地点問では，以下の4群に区分された。

I群:最深部，湖心，鬼石

E群:円通寺，正津)11 ，頭無川

E群:St-15 

W群:その他

(5) 重回帰分析の結果，底泥中の鉄及びアルミニウム

が水質のpHと強く係わっていることから，酸性化の

影響を考えるうえで重要と考えられた。
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公共用水域の水質評価 -七戸川水系-

対馬和浩 工藤精一*

Estimation of Environmental Water Quality -Sitchinohe River-

Kazuhiro TSUSHIMA and Seiichi KUDOU 

はじめに

七戸川水系は東北町を流れる赤川と天間林村を流れる

坪川・中野川，さらに七戸町を流れる七戸川が天間林村

と上北町の境界で合流し小川原湖に流入する一級河川で

ある(図 1)。流域に大規模な事業場は少なく河川の水質

は安定しているが，小川原湖に流入する主水系として重

要であり，今後の水質監視の資料とするため公共用水域

水質測定結果1)をもとに検討を加えたので報告する。

七戸川水系の概要

東北町千曳付近を水源とする赤川は，同町夫雑原・千

‘八甲田山

a
.
a
 

.. • 

代畑付近の袖沢をあわせ，乙供地区を貫流し甲田橋上流

で七戸川と合流する。赤川流域に日間平均排水量50m3を

超える特定事業場は3ケ所あり，その合計排水量は83白n3j

dayで、ある。坪川は三角岳・折紙山・七十森山・高森山の

山聞を水源とし，天間ダム下流で八幡岳北麓を水源とす

る小呼川と合流している。さらに榎林橋上流で屋形森を

水源とする中野川とあわせ上野で七戸川に合流する。こ

の流域に日間平均排水量50m3を超える特定事業場は2ケ

所で，その合計排水量は250m3/dayで、ある。七戸川は八

幡岳東麓を水源とする作田川と和田川(七戸J11)が七戸

町内で合流し，これに支川の道地川・大林川・川去川が

O 

三沢市

十和田市

図1 七戸川水系の概要と流域

*現公害課
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流入している。この流域に日間平均排水量50m3を超える

特定事業場は 1ケ所で，この排水量は54m3/dayである O

七戸川水系流域の特定事業場届出数は排水量10m3/day以

下の小規模事業所が多く，これにくわえ生活系の負荷と

農地等による非点源負荷も重要であり，これらの因子が

七戸川水系の水質を特長づけるものと考えられる。

赤川赤川橋 C←-59 
口一一個
企-61
メ-62
.一一-63 

d 5 6 7 8 9 10 11 12 ，ζ 、 3 月

r /s 

坪川榎林橋 。一一59
口一一6111
企-61
メー-62
..-63 

2O 

15 

10 

日
4 ち e 7 8 9 10 11 12 2 :3 月

r/s 

七戸川大浦橋 0--59 
14 

口一一団
企-61
洋一一位

10 ..-63 

弓

~ 

4 

~ 

e 
4 ち 6 7 8 9 10 11 12 2 3 司

図2 流量の季節変化(昭和59~63年度)
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流量の季節変化

昭和59年度から63年度の流量平均値は赤川橋で1.2m31

S，榎林橋で11.7m3/s，大浦橋で3.4m3/sで、あった。七戸

川水系の総流量の7割程度が坪川と中野川の水であるこ

とがわかる。

流量の季節変化は地点により多少異なるものの 4月

と5月に融雪の影響がみられる(図2)。他の月は降雨の

影響をうけた測定日もあるが，平水時の流量を見積もる

と赤川橋でO.5~ 1 m3/s，榎林橋で3~lOm3/sであると

推定される。大浦橋では水田のかんがい期に流量が減少

するものの，平水時流量はおおむね 1~3m3/sである。

また，赤)11と大浦橋では冬期の気象条件によるものと推

定される流量の減少傾向がみられる。

水質の経年変化と季節変動

1. pH 

坪川上流には休止鉱山(上北鉱山)があり，この影響

をうける立石沢，鉱山終のpHは変動が大きく酸性側に傾

くものの近年安定する傾向がみられる 2)。他の地点はpH

の変動が少なく環境基準に適合している o

2. DO 

七戸川水系は比較的汚濁負荷が少なく，河川の延長も

短いため， DOは飽和に近い状態を保ち，水温に応じ変化

している。

3. BOD 

BODは有機汚濁指標として長年使用され，最もポピュ

ラーなものである。昭和54年度から63年度のBOD最大値，

75%値，最小値の経年変化(図3) と昭和59年度から63

年度のBOD月別平均値(図 4) を確認した。

坪川上流・小坪川・作田川水道取水口上流では人為的

BOD負荷がほとんどなく，西野橋においても負荷は少な

いため， BODは低く安定している。河川の中流では汚濁

負荷が増加しBODも上昇するが，水量の多い榎林橋のよ

うな地点では環境基準を超過することはない。むしろ負

荷量に比べ流量の少ない支派川と水田かんがい期や冬期

間に流量が顕著に減少する河川ではBODが上昇すること

があるので注意を要する。

八幡橋では昭和63年度に環境基準を大きく超えている。

この原因は冬期の流量減少と七戸町の生活排水等の流入

によるものである。また，大浦橋では水田のかんがい期

に流量の減少することがあるが，この区間に流入する汚

濁負荷が少ないため環境基準を超えることは少ないもの

と考えられる。赤川橋は東北町の生活排水や事業場排水

の影響が比較的大きく，環境基準を超えるデータが測定

されているものの， 75%値は環境基準に適合している。

また， 1:.野では昭和55・56年度と58年度に環境基準を超

えるデータが測定されているものの，流量が比較的多い
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ため昭和59年度以後はすべて環境基準に適合している。

4. SS 

SSは降雨等の影響で大きく変動するが，平水時はほぼ

全地点で環境基準値である25mg/lを達成している。しか

し，立石沢では鉱山廃水(処理水)の影響をうけ，若干

高い値を示している。

5.大腸菌群数

大腸菌群数もBODと同様に上流部で低く下流部で高い

傾向がある。このため， 上流部では環境基準を達成して

いるが，下流では環境基準が達成されていない。

水質の解析

水質の総合特性と類似性を評価するために主成分分析

とクラスター分析を実施した。河川により測定されてい

る項目が異なり，より有効な評価をするため，坪川と他

の河川は別々に解析した。ここで解析項目はpH，DO， 

BOD， SS，大腸菌群数を使用し，坪川で、はS04，銅，亜

鉛，マンガンを追加した。また，データは昭和59年度か

ら63年度の平均値を使用し，大腸菌群数は常用対数に変

換した。

1.七戸川・作田川・赤川

(1) 主成分分析

第一主成分 (Zl)fこ高い因子負荷量の変量はpH，BOD

と大腸菌群数で， Zlの寄与率は51.2%であった。よって

Zlは生活排水など人間の活動による汚濁を示す成分であ

ると考えられる。第2主成分 (Zz)はSSの因子負荷量が

高く，土地利用・植生等による懸濁性汚濁を示す成分で

あると推定される(図 5)。

ZlとZzのスコア散布図から作田川水道取水口上流は

生活排水や懸濁性汚濁の両者の影響が小さく，八幡橋で

は生活排水等の影響が大きくなっている。また，西野橋・

大浦橋・上野及び赤川橋は懸濁性汚濁の傾向が認められ，

周辺の水田，畑地や裸地からの影響がうかがわれる。

(2) クラスター分析

類似度計算方法は[1一(相関係数の絶対値))の最短

距離法を適用した。テンドログラムから地点問の結び、つ

きをみると，西野橋.J::.野・赤川橋と大浦橋が 1グルー

プになっている(図6)。

【ZlとZzに対するスコア散布図】
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[固有値・寄与率・固有ベクトノレ*.負荷量**】

成分 合成変数Zl 合成変数Zz

固有値 2.5636 1.2564 

寄与率 0.5127 0.7640 

1 pH 0.5291 * -0.8472** 0.0842 0.0943 

2 DO 0.3466 0.5550 -0.0923 -0.1034 

3 BOD 0.5465 0.8750 0.3248 0.3641 

4 SS -0.1040 -0.1665 -0.8678 -0.9726 

5 Coli 0.5389 o . 8629 -0 . 3548 -0 . 3977 

図5 主成分分析解析結果(七戸川・作田川・赤川)
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図6 クラスター分析解析結果(七戸川・作田川・赤川)
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まとめ

七戸川全水域は一般的に汚濁負荷が少なく，清浄な水

質を保ち環境基準に適合している地点が多い。しかし，

八幡橋では生活排水等による有機汚濁が一時的に生じ，

立石沢などでは鉱山廃水による影響が認められた。現状

ではこれらの地点を除けば水質汚濁が問題になることは

少ないと考えられる。むしろ，七戸川水系の流域は小川

原湖集水域の半分程度の面積であるため，湖沼の水質保

全の観点から汚濁負荷の増加に注意する必要があると考

えられる。

参考文献

1)青森県:公共用水域測定結果，昭和54年度~昭和

63年度

2)沢山修悦，他:坪川の重金属の経年変化，青森県

公害センタ一所報，第9号， 87-90 (1989) 

2.坪川

(1) 主成分分析

Zlに高い因子負荷量の変量はpH，SS， S04，銅，亜鉛

とマンガンで， Zlの寄与率は69%で、あった。 Zlは鉱山の

影響による重金属汚染を示す成分と考えられる。Z2はBOD

と大腸菌群数の因子負荷量が高く，生活排水等の影響を

示す成分と考えられる。 ZlとZ2のスコア散布図から立石

沢が最も鉱山の影響が大きい地点であり，榎林橋では生

活排水等の影響をうけていることが推定される o また，

鉱山終で、は多少重金属汚染の傾向がみとめられるが，ら

ん干橋，天間ダム下と同様に生活排水等の影響はほとん

ど認められない(図7)。

(2) クラスター分析

類似度計算方法は七戸川と同様である O テンドログラ

ムから 3グ、ループに分類される。立石沢と鉱山終，ら

ん干橋~天間ダム下がそれぞれ類似しており，榎林橋は

他の地点と区別される(図8)。

テンドログラム【ZlとZ2に対するスコア散布図]
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成分 合成変数Zl 合成変数Z2

固有値 6.2099 1.2144 

寄与率 0.6900 0.8249 

1 pH -0.3996* -0.9959** 0.0232 0.0256 

2 DO -0.1525 -0.3799 0.2054 0.2264 

3 BOD -0.0787 -0.1961 -0.8527 -0.9397 

4 SS 0 . 3935 O. 9807 0 . 0085 0 . 0093 

5 Coli -0.1517 -0.3781 -0.4575 -0.5042 

6 S04 0.3981 0.9919 -0.0421 -0.0464 

7 Cu 0.3992 0.9948 -0.0343 -0.0378 

8 Zn 0.3976 0.9909 -0.0496 -0.0546 

9 Mn 0.3963 0.9875 -0.1239 -0.1366 

図7 主成分分析解析結果(坪)11) 

-89 



青森県環境保健センター研究報告 No. 1 1990 

小川原湖湖心部栄養塩類の挙動

杵木田むつみ 工藤精一* 奈良忠明*

根岸勝信 沢山修悦 早狩敏男 対馬和浩

Behavior of Nutrients at the Center of Lake Ogawara 

Mutsumi TARAKITA， Seiich KUDOU， Tadaaki NARA 

Katsunobu NEGISHI， Syuuetsu SAWAYAMA 

Toshio HA Y AKARI and Kazuhiro TSUSHIMA 

はじめに

湖沼の富栄養化に大きく関与している因子の一つに，

栄養塩類がある。小川原湖は汽水湖であり，停滞性の窪

地がある湖心部では貧酸素水塊を形成していることから

底質からの溶出をも含む栄養塩類の垂直分布を把握する

ことは，富栄養化の機構を解明する上で重要である。

今回は，平成元年度の小川原湖水質保全対策調査の一

環として行った小川原湖湖心部で、の湖水中の栄養塩類の

挙動について報告する。

調査方法

1 調査期間 1989年7月11日・ 1989年12月12日

2 調査地点 小川原湖湖心部(図1)

3 採水方法北原式採水器による。

4 測定方法 (表 1) 

図1 調査地点

*青森県公害課

結果と考察

1 水温(図 2)

7月では水深が大きくなるに従い水温が低下し， 12月

には19'""-'20m層に躍層が見られた。

また，水深20mで， 7月と12月の垂直分布に温度交叉が

見られた。

下層 (21'""-'24m層)で，海水の影響による停滞性水塊の

存在が考えられる。

2 溶存酸素(図3)

7月は20m以深， 12月には21m以深で，検出限度 (0.5

mg/l)未満の貧酸素状態になった。

3 塩素イオンと硫酸イオン(図4 ・図 5)

両者とも， 7月は16'""-'21m，12月は19'""-'21mに躍層があ

り，上層 (0~14m層)・中層 (14'""-'21m層)で同型の挙

動を示し，下層では，幾分異なった挙動を示した。

また， SOl一/Cl~重量比の平均値は， 0.1395であり，海

水のS042~/Cl一重量比が0.13961)，であることから，主に

表 1 測定方法

項目|分析方法

水 温|電気温度計

溶 存 酸 素|ウインクラーアジ化ナトリウム変
法リISK0101) 

塩素イオン!硫酸第二水銀による滴定法

硫酸イオン|塩化バリウムによる比濁法
アンモニア性窒素|インドフェノール法

亜硝酸性窒素 INーナフチルエチレンジアミン・
|スルファニルアミド発色法

硝酸性窒素|カドミウム銅カラム還元法

燐 酸 性 燐 IGPFフィルタ一穂液のアスコルピ
|ン酸還元法

溶 解 性 鉄 IGPFフィルタ一滴液の酸分解・溶
媒抽出・原子吸光法

溶解性マンガン IGPFフィノレター臆液の酸分解・溶
媒抽出・原子吸光法
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海水由来であると考えられる。

下層では102個MPN/mlのオーダーで，硫酸塩還元細菌

を検出し，湖底1m上で最大39mg/lの硫化物イオンを検

出したことから，湖底付近で、のSOl一→S2ーの変換が考え

られる。

4 硝酸・亜硫酸・アンモニア性窒素(図6・7・8)

硝酸性窒素は 7月・ 12月共上層で高く下層で低く，

7月には16"'-'20m層に，12月には18"'-'20m層に躍層があり，

16m若しくは18m層から21m層に向かい減少した。 15

亜硝酸性窒素は， 7月にのみ10"'-'20m層で大きな変動が

見られ，下層では上層の濃度より減少した。 20

アンモニア性窒素は，上層では 7月に0.02mg/l未満，

12月に0.03mg/lと，微量濃度であったが，貧酸素水塊中

では， 7 mg/lのオーダーまで急増した。これは，有機物
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上層では，三者とも 7月よりも12月に多かった。

三つのグラフを対比してみると， 14m層を境として，上

層では亜硝酸性窒素と硫酸性窒素が，下層では亜硝酸性

窒素とアンモニア性窒素が互いに逆の挙動を示した。

また，三者の窒素量を合計した無機態窒素の最大濃度

は，下層で7月に7.6mg/1.12月に7.1mg/lまで昇り， 7 

月は上層の約15倍， 12月は約9倍になった。

このことから，20m層以深でのアンモニアの溶出が考え

られる。

5 リン酸性リンと溶解性鉄(図9・図10)

リン酸性リンは，上層で7月に0.05mg/l未満， 12月に

0.015"-'0.016mg/lで、あった。下層では7月，12月共に1.48

mg/l付近で、あり，アンモニア性窒素と類似する挙動を示

した。

また，溶解性鉄は，上層で7月にO.Olmg/l未満， 12月

にO.Olmg/lで、あり，中層では16m層までは増減が見られ

ないが， 7月・ 12月共に17m層から増加し， 19"-'20m層に

極大を示した。下層では， 7月・ 12月共に24m層で減少が

見られた。最大値はO.lmg/l(全鉄O.27mg/1)であり，

中栄養湖としては低い値を示した。

これは，調査時のpHは7.2"-'8.2であり，上層で、はFe3十

で存在していると考えられる。また，中層で一時的にFe

2+となるが，硫化物イオンとリン酸鉄との反応による硫化

鉄の生成が考えられ2) 同時に，小川原湖の植物プランク

トンの制限因子であるリン酸性リン3)を溶出していると考

えられる O

6 7月の鉄とマンガン(図11)

溶解性鉄が少なく，溶解性マンガンが多い傾向は，水

月湖4)のそれに類似しているが， 7月の懸濁態の鉄は明確

な挙動が見られたが，懸濁態マンガンは14m層で、0.02mg/

1， 21m層でO.lmg/l検出されただけであった。

ま めと

1 7月と12月の水温に，温度交差が見られた。

2 下層に貧酸素水塊があった。

3 塩素イオンと硫酸イオンは同型の挙動を示し，21m層

で急増した。

4 無機態窒素は下層に多く，湖底からのNH4+の溶出が

考えられる。

5 鉄は殆どが懸濁態であり，下層ではP043+の溶出に関

与していると考えられる。

6 7月のマンガンの殆どが溶解性マンガンであった。

7 今回調査した塩類および栄養塩類はすべて，上層で

は7月よりも12月に高いf直を示した。中層では7月より

も12月に高いのは溶存酸素との関連で硝酸性窒素だけで

あった。下層ではClーと50/+が7月に高い以外には，優

位差は見られなかった。
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Improved Measurement of Atmospheric Sulfer Oxides 

by Alkaline Filter Paper 

-Comparison between Ion Chromatography 

and Weighing Method by Lead Dioxide-

Ryuzi KUDOU， Minoru SUZUKI and Takezumi KON 

はじめに

当所では，環境大気中の硫黄酸化物捕集法を昭和63年

度より二酸化鉛法1)2)から円筒型アルカリろ紙法的(以下，

円筒ろ紙)へ切り替えたが，分析には従来通り塩化バリ

ウム重量法(以下，重量法)を用いている。

今回，イオンクロマ卜装置が導入されたので，分析に

イオンクロマトグラフ法(以下， IC法)を，また捕集法

を窒素酸化物等の捕集に用いられている， (短冊型)アル

カリろ紙法5)(以下，短冊ろ紙)を適用できないか検討し，

若干の知見が得られたので報告する。

調査方法

1.調査期間

平成2年4月'"'"-'8月

2.調査地点

八戸市内9地点，十和田市内1地点

三沢市内2地点，計12地点

3.捕集方法

東洋ろ紙No.526を用い，円筒ろ紙(外側の測定有効面

積が100cm2(高さ10cmx円周lOcm)になるように円筒

状にしたろ紙)と，短冊ろ紙(測定有効面積が裏表両側

で、100cm2(2 x高さ10cmx幅5cm)になるように短冊

状にしたろ紙)を，それぞれ炭酸ナトリウム10水塩の30%

水溶液に浸潤し，一昼夜風乾したものを百葉箱中に約 1ヶ

月開放置し，回収後分析に供した。

4.分析方法

回収したろ紙に水を加え，沸騰水浴中で煮沸後ろ過し，

100mlにメスアップし検液とした。

(1) 円筒ろ紙 重量法:円筒ろ紙による検液99rnlを用い

重量法により分析

(2) 円筒ろ紙 IC法 :円筒ろ紙による検液1mlを希釈

しIC法により分析

(3) 短冊ろ紙一IC法 :短冊ろ紙による検液2mlを希釈

しIC法により分析

5.イオンクロマト使用機器及び使用条件

機器名 Dioncx 2000i/5P 

カラム HPIC (AG 4 A) -IonPac (A54 A) 

溶離液 1.4rnM -Na2C03+ 1.4mM -NaHC03 

レンジ 30μS 

結果及び考察

1. IC法への炭酸ナトリウムの影響

検液を希釈しないで分析した結果，検量線の上限 (50

ppm)を超えるものがいくつかあったので，5042一濃度が

50ppm以下なるよう希釈し分析したところ，希釈前の値

より低い値を示すものがあった。

その理由として検液中の炭酸ナトリウムの影響が考え

られた (Na+濃度は，短冊ろ紙の検液で2000ppm前後で、

あった。)ので，炭酸ナトリウムを用い， Na+濃度を段階

的に変化させた5042既知濃度の溶液を作成し分析した。

その結果，

5042濃度0.2'"'"-'20ppmで、はNa+濃度400ppm以T

(図 1，図2，図3)， 

5042濃度20'"'"-'33.3ppmではNa+濃度200ppm以下

(図 1)， 

5042濃度33.3'"'"-'50ppmではNa+濃度100ppm以下

(図1)，

に相当する炭酸ナトリウムが検液中に存在しても5042濃

度の分析に影響しないことが分かつた Q

また，検j夜中の50/一濃度は最近の環境大気中の硫黄酸
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化物測定結果より計算すると300ppm程度以下に収まり，

多くは10""'-'50ppmの間にあることを併せて考えると，検

液を10倍希釈すれば炭酸ナトリウムの影響を受けずに分

析可能であると考えられる。
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2.円筒ろ紙一重量法と円筒ろ紙一IC法との比較

重量法は沈殿物の重量，IC法はSOl一濃度より換算した

BaS04の重量で、比較した(図4)。

回帰式は Y =1.05X -0.41 

相関係数 0.983と重量法とIC法はよく一致していた。

また，伊東らも同様の報告5)をしており，重量法からIC

法へ分析に変更が可能であると思われる。
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3. 円筒ろ紙 重量法と短冊ろ紙-IC法との比較

sol濃度より換算したBaS04の重量で比較した(図5)。
回帰式は Y =0.907X +0.52 

相関係数 0.920とよい相関を示した。
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ま と め

環境大気中の硫黄酸化物簡易測定法として行っている

アルカリ円筒型ろ紙一塩化バリウム重量法から， (短冊型)

アルカリろ紙一イオンクロマトグラフ法へ切り替えがで

きるかを検討した。

1.炭酸ナトリウムの濃度を考慮して検液を希釈するこ

とにより，イオンクロマトで硫酸イオンの分析ができる

ことが分かった。

2.円筒型アルカリろ紙において，塩化バリウム重量法

とイオンクロマトグラフ法は相聞がよかった。

3.円筒型アリカリろ紙 塩化バリウム重量法と， (短冊

型)アルカリろ紙 イオンクロマトグラフ法は相聞がよ

かった。

以上のことより，塩化ノ〈リウム重量法からイオンクロ

マトグラフ法への分析法の変更は，可能であると考えら

れる。また，円筒型アルカリろ紙から(短冊型)アルカ

リろ紙への捕集法の変更については，さらに継続して調

査したいと思う。
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