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はじめに

河川には流域から様々な物質が水とともに多量に

流れ込む。窒素に関してみると、降水、土壌、肥料、

畜産廃棄物、人し尿、家庭雑排水に由来する窒素が

流入している。これらの流入窒素は、河川水質に影

響を及ぼし、またそこに生息する生物に利用されて

いる。河川水質の維持管理、およびその改善のため

には、それらの窒素の起源を特定することが重要で

ある。

流域から河川に流入した窒素は、河川水中では

混さ'1]合って、懸濁態、硝酸態、アンモニア態、溶

存有機態などの形態で存在する。一方、窒素には14N

と 15Nの安定同位体が存在し、それらの存在比は窒

素源によりわずかにしかし確実に異なる。窒素安定

同位体比の変動幅はわずかなため、通常、大気中の

窒素の同位体比を基準にして、以下のようなδ15N

値として千分率 (roo)で表される。

δ15N (ゐ)= (R 棚 /R大気-1)XlOOO 
ここでRは15N/14N比である。

例えば、化学肥料由来の O15 値は-3~+3rooの低い

値を、人し尿・畜産廃棄物由来の O15N値は+10"-'

+20 rooの高い値を、降雨由来の δ15N値は一15"-' 

+8 rooの広い範囲を示すことが知られている

(Macko and Ostrom， 1994)。また世界の土壌の

δ15N 値は多くが+2~+10roo程度である(米山・

笹川， 1994)。

河川での一次生産者は付着藻類であり、付着藻

類は河川水から窒素をはじめとする栄養塩類を直接

吸収している。 Todaet aI. (2001)は千曲)11におい

て、河床付着物(主に付着藻類)の窒素安定同位体比

と、流域における窒素負荷源の中で下水・畜産廃棄

物由来窒素の占める割合との聞によい相関関係があ

ることを示した。すなわち、千曲川では流下にした

がい比較的高い窒素安定同位体比を有する下水・畜

産廃棄物由来窒素の割合が増加し、それらを吸収し

た付着藻類の窒素安定同位体比が上昇していた。こ

の結果は、付着藻類の窒素安定同位体比が河川流域

の窒素起源のよい指標となりうることを示唆してい

る。

そこで、天竜川水系における窒素の起源を探る目

的で、 2001年夏季に天竜川および諏訪湖への流入

河川において、付着藻類を採集し、その窒素安定同

位体比を測定した。

方法

2001年 8月に諏訪湖の主な流入河川、横河川、

砥川、上川、宮川において 12地点、長野県内の天

竜川本流 7地点で付着藻類を採集した。付着藻類

試料は、採集地点の微地形の影響を避けるため流速

や水深の同じような場所から磯を採取し、機表面の

付着物を歯ブラシでこすり取って採集した。河川水

は100mLポリピン(塩酸洗浄済)に採水した。

2001年9月は、天竜川水系健康診断の実施時に、

諏訪湖流入河川において 14地点、静岡県内も含む
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の窒素安定同位体比は、上川上流中大塩の+7.19"00

以外はすべて+49"00以下であり全体的に低い値を示

した(図 2a)。前述したように化学肥料由来の窒

素の安定同位体比は+0弘前後であることが知られ

ており、矢/口川、阿久川、弓振川の比較的高い窒

図1 天竜川水系における河川水中の窒素濃度

a諏訪湖流入河川 (2∞1年 8月)、 b:諏訪湖流入
河川 (2∞1年9月)、 c:天竜JII本流 (2∞1年8月)
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河川水中の窒素濃度

諏訪湖へ流入する主要河川の中で、山林を主とす

る集水域をもっ横河川、砥川では窒素濃度(溶存態

全窒素)は低い(図 1a)。また、流量の多い上川

中大塩、六斗橋、宮川支流の中でも、農耕地のない

原村上流や木船では窒素濃度は低い。一方、水田や

畑地を流下する矢/口川、阿久川、弓振川では、窒

素濃度は 2mg N L-1 に達する。特に畑地の中を流

れる矢/口川の窒素濃度は突出している。これらの

地点では溶存態窒素の大部分は硝酸態窒素である。

諏訪湖へ流入する中小河川では、落水川、新川、舟

渡川等で窒素濃度がやや高く、これらの河川ではア

ンモニア態窒素も検出された(図 1b)。家庭雑排

水や底泥からの溶出の影響が考えられる。

諏訪湖に端を発する天竜川の窒素濃度は、釜口

水門直下で1.2mg N L-1であり、その後流下にし

たがいやや増加して 1.5mg N L-1程度になる(図

1 c)。天竜川では、硝酸態窒素に加えて溶存態有

機窒素がみられる。これは、諏訪湖や天竜川本流、

支流のダムで発生したブランクトン藻類に由来する

ものであろう。

天竜川本流・支流計 24地点で市民のみなさんに付

着藻類を採集していただいた。

試料は実験室に持ち帰った後、水試料はガラス

漉紙 (WhatmanGF/C)で癒過し、陰イオンをイ

オンクロマトグラフィー (DIONEXDX-120)で

測定した。アンモニア態窒素 (N~-N) はインド

フェノール法で、溶存態全窒素 (DTN)について

はペルオキソ二硫酸カリウム分解法で比色分析法に

より測定した。溶存態有機窒素(DON)は溶存態全

窒素から溶存態無機窒素 (N03-N，N02-N，~ 

N)を差し引いて求めた。

付着藻類試料は、水生見虫を取り除いた後、 60
0

C

で乾燥させた。本試料には、付着藻類のほか細菌や

デトリタスも含まれる。窒素安定同位体比は元素分

析計 (F!ashEA1l22) を接続した質量分析計

(Finnigan Mat De!ta p!us)を用いて測定した。

ワーキングスタンダードとしてグリシン (O13C:-

33.09"00、。15N:一0.29"00)を用いた。

付着藻類の窒素安定同位体比

諏z謝胡へ流入する主要河川で採集された付着藻類

結果と考察
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図2 諏訪湖流入河川における付着藻類の窒素安定

同位体比 a: 2∞1年8月、 b目 2∞1年9月

素濃度は化学肥料に由来していることが示唆される。

今回の調査では山林が主な集水域の横河川、砥川、

農耕地に入る前の原村上流でも付着藻類の窒素安定

同位体比は低い値を示している。農耕地より上流の

千曲川源流部でも付着藻類の窒素安定同位体比は低

めの値を示した(椎名、 2002)。また、多摩川源流

部でも河川水中の硝酸態窒素の安定同位体比は低い

ことが報告されている(熊沢ら、 2000)。これらの

ことから山林から流出する窒素の安定同位体比は

+00/00前後であることが示唆される。この点はさら

にデータを集めて検証していく必要がある。

上川上流の中大塩では、 8月、 9月の調査とも、

付着藻類の窒素安定同位体比は+7%。の高い値を示

した。この地点の上流にある白樺湖の下水処理場か

らの排水の影響が考えられる。

諏訪湖へ流入する中小河川!の舟渡川や新川lで採

集された付着藻類の窒素安定同位体比は+5弘前後

のやや高めの値を示した(図2b) D これらの地点

では、アンモニア態窒素も検出されており、家庭雑

排水や嫌気的な底泥での脱窒の影響が考えられる。

天竜川本流の河床付着物の窒素安定同位体比は、

釜口水門付近で+150/00と最も高く、 25km地点まで

に+5~+7 0/00 まで急激に減少した(図 3)。諏訪湖

釜口水門直上では諏訪流域下水処理施設からの処理

水が放流されている。下水処理水の窒素安定同位体

比は+10~+20 0/00 と高く(上村、 2001)、諏訪湖か

らの流出水中の窒素の安定同位体比も高いことが推

察される。また、諏訪湖底泥では脱窒もみられ(沖

野、 1990)、このことも窒素の安定同位体比を高め

る (Mariottiet a1.， 1988)。付着藻類の窒素安定同

位体比からは、天竜川上流部 25km付近までは、

諏訪湖由来の窒素の影響が大きいことが示唆される。

一方、天竜川支流の付着藻類の窒素安定同位体比は、

支流ごとにさまざまであり、支流流域ごとに窒素負

荷源が異なることを示している。+10.30/00と特異的

に高い値を示した喬木村小川川 (74.3km地点)

には集落排水の処理施設がある。天竜川は、支流か

らの様々な安定同位体比を有する窒素を集めて流下

することになる。
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図3 天竜川における付着藻類の窒素安定同位体比

おわりに

付着藻類の生育期間は数週間であり、付着藻類

のd15N値はその間の河川水中窒素の615N 値を平

均している。その点では、河川水中の窒素の δ15N

値が瞬間値であるのに対し、付着藻類の d15N値は

ある期間の平均値を表していることになる。河川水

中の窒素の d15N値が、一時的な窒素流出等の影響

を受けやすいのに対し、付着藻類の δ15N値はより

長期的な窒素源の変化を反映していると考えられる。
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McCleland et 81. (1997)とMcClelland& Valiela 

(1998)は、海洋沿岸域での窒素負荷と水生植物や

浮遊藻類のδ15N値との関連を解析し、都市化にと

もなう下水負荷の増加により、それらの植物のδ15N

値が上昇することを指摘した。しかし、水生植物の

場合、水中だけでなく底質中からも栄養塩を吸収す

るため、その窒素同位体比の解釈は複雑になる。そ

の点、付着藻類の栄養塩源は河川水のみであり単純

な系を考えればよい。ただし、付着藻類の同位体比

も、窒素源の d15N値のほかに、栄養塩吸収・同化

の際の同位体分別、照度・流速や種組成の影響を受

ける (MacLeodand Barton， 1998)。また、河川河床

部では、脱窒が起きている可能性もある。脱窒の際

には大きな同位体分別が起こり、残された硝酸態窒

素の同位体比は上昇する。河川水中の窒素、あるい

は付着物の窒素同位体比を解釈する際には、脱窒も

念頭に置く必要がある。

河床付着物あるいは付着藻類の安定同位体比の

利用は、測定手法上のメリットもある。河川水中の

溶存態窒素を測定する場合、通常は濃縮処理を要す

る(熊津ほか、 2000)。特に窒素濃度の低い河川水

の場合は大量の試水の濃縮が必要である。それに対

して、付着物の場合は、藻類によりすでに濃縮済み

であり、有機物燃焼装置を接続した質量分析計で測

定する場合には、前処理は試料の乾燥だけというこ

とになる。

付着藻類の窒素安定問位体比は、流域からの窒素

源と密接に関連している。土地利用や人口、家畜飼

養頭数などの統計資料に加えて、付着藻類の窒素安

定同位体比を測定することで、流域の窒素負荷源の

より的確な特定が可能となろう。
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