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1． はじめに 
 

肥料の公定規格１）では汚泥肥料中の含有を許されるカドミウムの最大量（以下，「含有許容値」という．）

は 0.0005 %と定められており，汚泥肥料はこの範囲内において流通，施用されている．仮に汚泥肥料中のカドミ

ウム濃度が含有許容値に達しなくとも，長期の汚泥肥料の連用により土壌に負荷された重金属が蓄積し，更に

長期に施用すると土壌の保持力を超えて農作物へ移行し，人畜に有害な農作物が生産されることが懸念されて

いる．2009 年 3 月に農林水産省から発表された「汚泥肥料の規制のあり方に関する懇談会報告書」２）におい

て，「3 将来実施することが必要な調査研究課題」として，カドミウム含有許容値の科学的知見を集積するた

め，「汚泥肥料の連用により通常に比べカドミウムの蓄積が進んでいる土壌を活用し，カドミウムを吸収しやすい

農作物を栽培し，植物への吸収の有無，程度を調べる必要がある」と記載された．このことから，肥料の有効性

及び安全の確保に必要な課題に関する調査研究として，汚泥肥料の連用施用試験を実施し，カドミウムの土壌

への蓄積量及び作物体への吸収量を確認している． 
1 年目（2009 年）夏作から 12 年目（2020 年）夏作にかけては，汚泥肥料を施用した区及び施用していない区

の 2 試験区を設け，ニンジン，ホウレンソウ，ホウレンソウ，チンゲンサイ，カブ，ホウレンソウ，以後ニンジン，ホウ

レンソウの繰返しの順で栽培し，土壌中のカドミウム濃度の変化及び作物体のカドミウム吸収量を確認した．そ

の結果は既に肥料研究報告第 4 号３）～14 号４）で報告しているが，引き続き，12 年目（2020 年）冬作及び

13 年目（2021 年）夏作においても栽培試験を実施したのでその結果を報告する．  
また，これまでの跡地土壌の全カドミウム濃度の結果から，土壌中へのカドミウムの蓄積が認められ，

0.1 mol/L HCl-Cd についても年々増加しており，可給態のカドミウムも土壌中に増加していると考えられた．

土壌中のカドミウムをより詳細に把握するため，1 年目から 13 年目の土壌を水，酢酸アンモニウム溶液，

エチレンジアミン四酢酸ナトリウム溶液（以後 EDTA 溶液）等を用いて抽出し，各々の溶液中のカドミウム

濃度を測定したのでその結果を報告する．  
 

2． 材料及び方法 

（1） 肥料等 

施肥する肥料は市販されているし尿汚泥肥料を使用した．成分分析結果は Table 1 のとおり． 

標準区に施肥する肥料及び汚泥肥料施用区で補正肥料として特級試薬の尿素，リン酸二水素アンモニウム及
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び塩化カリウムを使用した．汚泥肥料及び補正肥料の各成分の分析は肥料等試験法５）によった（補正肥料の成

分量は Table 2 に示した）．この他，塩基バランスの改善のため苦土石灰（炭酸カルシウム肥料）を使用した． 
 

Table 1 Properties of sludge fertilizer

 
   

Table 2 Properties of reagent 

  

 
（2） 土壌の理化学性 

本試験は当センター岩槻圃場（埼玉県さいたま市）で実施した．土壌の種類は黒ボク土であり，土性は軽しょ

く土である．1 年目夏作から 13 年目夏作までの収穫後の跡地土壌について，pH，電気伝導率（EC：Electrical 
Conductivity，以下 EC と記す），陽イオン交換容量（CEC：Cation Exchange Capacity，以下 CEC と記す），窒素

全量（TN：Total Nitrogen，以下 TN と記す），炭素全量（TC：Total Carbon，以下 TC と記す），有効態りん酸，交

換性加里，交換性石灰及び交換性苦土の測定結果を Fig.1 に示す． 

pH は，土壌中の Cd 蓄積量に与える影響が大きいため，pH 6～pH 7 となるように，試験開始から 3 年目，5
年目，6 年目及び 7 年目に消石灰を用いて pH 調整を行った．6 年目冬作から 11 年目夏作まで pH 6.4 程度で

安定して推移していたが，11 年目冬作，12 年目夏作と pH 6.0 付近に下がったため，今回 13 年目夏作の播種

前に苦土石灰を用いて pH 調整を実施し，6.2 付近まで回復した． 
EC は，試験開始以降，0.1 mS/cm～0.2 mS/cm の範囲で上昇傾向を示していたことから，6 年目の夏作以降，

窒素肥料として使用していた硫酸アンモニウムを尿素に変更した結果，上昇傾向から転じて 0.1 前後で安定し

た推移を示している． 
有効態りん酸は，地力増進基本指針において黒ボク土における有効態りん酸含有量の目標値が乾土 100 g

Item Unit Content Item Unit Content

Total nitrogen 　%a) 5.5 Moisture 　%a) 11.2
Total phosphoric acidb)

　%a) 4.7 Total copper mg /kg 329
Citric acid-soluble phosphoric acidb)

　%a) 2.2 Total Zinc mg /kg 1038
Total potassiumc)

　%a) 0.4 Carbon to nitrogen ratio - 6.3
Total calciumd)

　%a) 1.4 Total cadmiume) mg /kg 2.8f)

Organic carbon 　%a) 36.0 Acid-solubility-cadmiumg) mg /kg 1.8

c) Content as K2O
d) Content as CaO
e) Content of cadmium dissolved with aqua regia
f) 3.2 mg/kg in the dry matter
g) Content of cadmium dissolved with 0.1 mol/L hydrochloric acid

a) Mass fraction
b) Content as P2O5

Unit Urea Ammonium dihydrogen
phosphate

Potassium
chloride

Total nitrogen 　%a） 46.1 12.0 －

Total phosphorusb）
　%a） － 61.0 －

Total potassiumc）
　%a） － － 63.1

Item

a） Mass fraction
b） Content as P2O5

c） Content as K2O
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当たり 10 mg 以上 100 mg 以下と定められているのに対して，試験開始時から 10 mg 以下で推移していたことか

ら，りん酸肥料の施肥量を調整したところ，8 年目冬作以降は 10 mg 以上で推移している． 
11 年目夏作跡地土壌の理化学性を確認したところ，主要農作物施肥基準（埼玉県）６）に記された土壌管理

目標値を参考として，土壌中の交換性塩基 3 成分（交換性加里，交換性石灰，交換性苦土）のうち，交換性苦

土の成分が低い傾向が見られたため，12 年目夏作及び冬作播種前に硫酸マグネシウムを施肥することにより，

交換性塩基のバランスの改善を図った．また，13 年目夏作播種前に pH 調整も兼ねて苦土石灰を選定し，不足

している苦土成分を補填した． 

 

Fig.1 Transition of the characteristics of the soil 
AP : Sludge fertilizer application plot  
SP : Standerd plot 
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Fig.1 Continue 
 

（3） 試験区の構成 

試験区は 1 試験区の面積を 4 m2（縦 2 m×横 2 m）とし，汚泥肥料施用区及び標準区それぞれ 2 反復の計

4 試験区を配置した． 
 

（4） 施肥設計 
12 年目冬作ホウレンソウ及び 13 年目夏作ニンジンの施肥設計を Table 3-1 及び Table 3-2 に示した．施肥設

計は，主要農作物施肥基準（埼玉県）を参考に設計した．  
汚泥肥料は，汚泥肥料中の重金属の農地への蓄積を抑制するために，施用量の上限の目安を年間 500 

kg/10 a～1000 kg/10 a としている７～９）自治体があり，一般的に 1 作当たり 500 kg/10 a 程度施用されている１０）．ま

た，高分子凝集材を使用した汚泥肥料を連用した場合，土壌の pH が低下する１１）．これらから，4 年目夏作から

11 年目冬作までの試験において，1 作当たりの汚泥肥料の施用量を 500 kg/10 a とした．しかしながら，本試験

の目的の一つである土壌への蓄積量を確認するには供試汚泥肥料中のカドミウム濃度が低いため，本試験の

12 年目夏作以降における汚泥肥料の施用量は 1 作当たり 750 kg/10 a とした．汚泥肥料の窒素の無機化率は，

前作までの収量を考慮して決定しており，12 年目夏作以降，冬作は無機化率 20 %，夏作は無機化率 40 %とし

て窒素の成分量を算出し，不足分については尿素を用いて補正した． 
りん酸については，地力増進基本指針１２）における有効態りん酸の改善目標下限値（10 mg/100 g 乾土）を満

たすように設計した．なお，供試肥料である汚泥肥料は溶出率を考慮し，含有するく溶性りん酸の値を設計に用

い，加里については，主要農作物施肥基準のとおり設計した．なお, これまでの試験における施肥履歴を Table 
4 に示した． 
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Table 3-1 The fertilization amount（spinach in winter 12th）

 
 

Table 3-2 The fertilization amount（carrot in summer 13th） 

 

Amounts Amounts

（g/4 m2
） N P2O5 K2O MgO Cd （kg/10 a） N P2O5 K2O MgO Cd

<Sludge-fertilizer-application plot （AP）>
Sludge fertilizer 3000 164 142 12 － 0.0085 750 41 36 3 － 0.0021

Urea 93 43 － － － － 23 11 － － － －

Ammonium dihydrogen phosphate 35 4 21 － － － 9 1 5 － － －

Potassium chloride 94 － － 60 － － 24 － － 15 － －

Magneium sulfate 100 － － － 33 － 25 － － － 8 －

Total 211 164 72 33 0.0085 53 41 18 8 0.0021

<Standard plot  （SP）>
Urea 136 63 － － － － 34 16 － － － －

Ammonium dihydrogen phosphate 144 17 88 － － － 36 4 22 － － －

Potassium chloride 114 － － 72 － － 29 － － 18 － －

Magneium sulfate 100 － － － 33 － 25 － － － 8 －

Total 80 88 72 33 － 20 22 18 8 －

Types of fertilizer Components （g/4 m2
） Components （kg/10 a）

Amounts Amounts

（g/4 m2
） N P2O5 K2O MgO Cd （kg/10 a） N P2O5 K2O MgO Cd

<Sludge-fertilizer-application plot （AP）>
Sludge fertilizer 3000 164 142 12 － 0.0085 750 41 36 3 － 0.0021
Urea 15 7 － － － － 4 2 － － － －

Ammonium dihydrogen phosphate 29 3 17 － － － 7 1 4 － － －

Potassium chloride 82 － － 52 － － 20 － － 13 － －

Magnesium lime (pH adjustment) 800 － － － 136 0.0008 200 － － － 34 0.0002
Total 174 160 64 136 0.0093 44 40 16 34 0.0023
<Standard plot  （SP）>
Urea 129 59 － － － － 32 15 － － － －

Ammonium dihydrogen phosphate 138 17 84 － － － 34 4 21 － － －

Potassium chloride 101 － － 64 － － 25 － － 16 － －

Magnesium lime (pH adjustment) 800 － － － 136 0.0008 200 － － － 34 0.0002
Total 76 84 64 136 0.0008 19 21 16 34 0.0002

Types of fertilizer Components （g/4 m2
） Components （kg/10 a）
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Table 4 The fertilizer application log of the test plots 

   

Year
Season
Crop N P2O5 K2O Cd N P2O5 K2O Cd
1st Sludge fertilizer 332 11 17 1 0.0012 － － － － －

Summer Ammonium sulfate 52 11 － － － 104 22 － － －
Carrot Potassium dihydrogen phosphate 3 － 2 1 － 36 19 12 －

Potassium chloride 28 － － 18 － 12 8 －
Total 22 19 20 0.0012 22 19 20 －

1st Sludge fertilizer 302 10 16 1 0.0011 － － － － －
Winter Ammonium sulfate 47 10 － － － 95 20 － － －
Spinach Potassium dihydrogen phosphate － － － － － 30 － 16 10 －

Potassium chloride 27 － － 17 － 12 － － 8 －
Total 20 16 18 0.0011 20 16 18 －

2nd Sludge fertilizer 227 8 12 1 0.0008 － － － － －
Summer Ammonium sulfate 36 8 － － － 71 15 － － －
Spinach Potassium dihydrogen phosphate － － － － － 23 － 12 8 －

Potassium chloride 15 － － 9 － 3 － － 2 －
Total 15 12 10 0.0008 15 12 10 －

2nd Sludge fertilizer 181 6 9 1 0.0007 － － － － －
Winter Ammonium sulfate 28 6 － － － 57 12 － － －
Qing Potassium dihydrogen phosphate 5 － 3 2 － 23 － 12 8 －

Potassium chloride 15 － － 10 － 6 － － 4 －
Total 12 12 12 0.0007 12 12 12 －

3rd Sludge fertilizer 227 8 12 1 0.0008 － － － － －
Summer Ammonium sulfate 33 7 － － － 57 12 － － －
Turnip Potassium dihydrogen phosphate 6 1 3 － － 24 3 15 － －

Potassium chloride 22 － － 14 － 24 － － 15 －
Total 15 15 15 0.0008 15 15 15 －

3rd Sludge fertilizer 483 16 25 2 0.0018 － － － － －
Winter Urea 22 10 － － － 43 20 － － －
Spinach Potassium dihydrogen phosphate 1 － 1 1 － 50 － 26 17 －

Potassium chloride 25 － － 16 － 1 － － 1 －
Slaked lime (pH adjustment) 176 － － － － 216 － － － －
Total 26 26 18 0.0018 20 26 18 －

4th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Ammonium sulfate 65 14 － － － 80 17 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 29 － － 18 － 32 － － 20 －
Fused magnesium phosphate 50 － 10 － － 50 － 10 － －
Total 30 36 20 0.0018 22 36 20 －

4th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Ammonium sulfate 71 15 － － － 71 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Fused magnesium phosphate 50 － 10 － － 50 － 10 － －
Total 32 36 18 0.0018 20 36 18 －

5th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Ammonium sulfate 81 17 － － － 80 17 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 29 － － 18 － 32 － － 20 －
Fused magnesium phosphate 50 － 10 － － 50 － 10 － －
Total 34 36 20 0.0018 22 36 20 －

5th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Ammonium sulfate 87 18 － － － 71 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Fused magnesium phosphate 250 － 25 － － 250 － 25 － －
Slaked lime (pH adjustment) 196 － － － － 218a） － － － －
Total 35 51 18 0.0018 20 51 18 －

6th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Urea 23 11 － － － 30 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 23 － － 14 － 25 － － 16 －
Fused magnesium phosphate 291 － 58 － － 33 － 7 － －
Slaked lime (pH adjustment) － － － － － 196 － － － －
Total 27 84 16 0.0018 19 33 16 －

6th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Urea 25 11 － － － 34 16 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat 71 9 43 － － 36 4 22 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 37 70 18 0.0018 20 22 18 －

Types of fertilizer
<Sludge-fertilizer-application plot （AP）> <Standard plot  （SP）>

Amounts
（kg/10 a）

Components （kg/10 a） Amounts
（kg/10 a）

Components （kg/10 a）
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Year
Season
Crop N P2O5 K2O Cd N P2O5 K2O Cd
7th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －

Summer Urea 23 11 － － － 30 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 23 － － 14 － 25 － － 16 －
Slaked lime (pH adjustment) 196 － － － － － － － － －
Total 27 26 16 0.0018 19 26 16 －

7th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Urea 21 10 － － － 15 7 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat 72 9 44 － － 109 13 67 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 35 70 18 0.0018 20 67 18 －

8th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Urea － － － － － 30 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat 89 11 54 － － 42 5 26 － －

Potassium chloride 23 － － 14 － 25 － － 16 －
Total 27 80 16 0.0018 19 26 16 －

8th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Urea 36 17 － － － 32 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 43 5 26 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 33 26 18 0.0018 20 26 18 －

9th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Urea 23 11 － － － 30 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 43 5 26 － －

Potassium chloride 23 － － 14 － 25 － － 16 －
Total 27 26 16 0.0018 19 26 16 －

9th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Winter Urea 36 17 － － － 32 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 43 5 26 － －

Potassium chloride 26 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 33 26 18 0.0018 20 26 18 －

10th Sludge fertilizer 500 17 26 2 0.0018 － － － － －
Summer Urea 23 11 － － － 30 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 43 5 26 － －

Potassium chloride 23 － － 14 － 25 － － 16 －
Total 27 26 16 0.0018 19 26 16 －

10th Sludge fertilizer 500 29 24 2 0.0014 － － － － －
Winter Urea 31 14 － － － 33 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 39 5 24 － －

Potassium chloride 25 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 43 24 18 0.0014 20 24 18 －

11th Sludge fertilizer 500 29 24 2 0.0014 － － － － －
Summer Urea 10 5 － － － 31 14 － － －
Carrot Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 39 5 24 － －

Potassium chloride 22 － － 14 － 25 － － 16 －
Total 33 24 16 0.0014 19 24 16 －

11th Sludge fertilizer 500 29 24 2 0.0014 － － － － －
Winter Urea 31 14 － － － 33 15 － － －
Spinach Ammonium dihydrogenphosphat － － － － － 39 5 24 － －

Potassium chloride 25 － － 16 － 29 － － 18 －
Total 43 24 18 0.0014 20 24 18 －

12th Sludge fertilizer 750 41 36 3 0.0021 － － － － －
Summer Urea 6 3 － － － 34 16 － － －
Carrot Ammonium dihydrogen phospha － － － － － 27 3 17 － －

Potassium chloride 20 － － 13 － 25 － － 16 －
Magneium sulfate 25 － － － － 25 － － － －
Total 44 36 16 0.0021 19 17 16 －

12th Sludge fertilizer 750 41 36 3 0.0021 － － － － －
Winter Urea 23 11 － － － 34 16 － － －
Spinach Ammonium dihydrogen phospha 9 1 5 － － 36 4 22 － －

Potassium chloride 24 － － 15 － 29 － － 18 －
Magneium sulfate 25 － － － － 25 － － － －
Total 53 41 18 0.0021 20 22 18 －

13th Sludge fertilizer 750 41 36 3 0.0021 － － － － －
Summer Urea 4 2 － － － 32 15 － － －
Carrot Ammonium dihydrogen phospha 7 1 4 － － 34 4 21 － －

Potassium chloride 20 － － 13 － 25 － － 16 －
Magnesium lime (pH adjustment) 200 － － － 0.0002 200 － － － 0.0002
Total 44 40 16 0.0023 19 21 16 0.0002

 a)  The average value of the two district for changing the amount used by each of the experimental plot
(SP-1:240 kg, SP-2:196 kg)

Types of fertilizer
<Sludge-fertilizer-application plot （AP）> <Standard plot  （SP）>

Amounts
（kg/10 a）

Components （kg/10 a） Amounts
（kg/10 a）

Components （kg/10 a）
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（5） 栽培方法 

栽培の概要は Table 5 のとおり．施肥は，各試験区の表層土約 12 kg を袋に採り，Table 3-1 及び Table 3-2 の

施肥設計にしたがって肥料を加えて混合し，各試験区表層に均等に散布した．なお，各試験区の周辺 1 m の

部分（ガードプランツ）には，標準区の施肥設計と同じ割合で施肥した．その後，耕耘機を用いて深さ約 15 cm
まで耕耘した． 

農薬は播種する前にヨトウガの幼虫等の害虫防除を目的としたダイアジノン粒剤を散布し，深さ約 15 cm まで

耕耘して表面を平らにならした後，試験区内を 9 条（条間約 20 cm）間隔でシーダーテープ加工された種子を播

種した． 
 

Table 5 Cultivation summary 

   
 

（6） 作物体の前処理 
 ホウレンソウの葉部（可食部）を収穫した後，土壌を払い落とし，作物体の重量を試験区毎に測定した．さらに，

分析用試料として試験区中央の 1 m2 分全てを，水道水，イオン交換水の順に洗浄し，ガラス室で自然乾燥した

後に通風乾燥器にて 65 ℃で一昼夜乾燥した． 
 ニンジンについては根についた土壌を水道水で洗い落とし，セラミック製包丁を用いて葉部と根部（可食部）に

切断し，それぞれの重量を試験区毎に測定した．さらに分析用試料として試験区中央の 1 m2 分全てを，水道水，

イオン交換水の順に洗浄し，葉部はガラス室で自然乾燥した後に通風乾燥器にて 65 ℃で一昼夜乾燥した．根

部はセラミック製包丁を用いて細かく切断した後，通風乾燥器にて 65 ℃で一昼夜乾燥した． 
 乾燥した試料を目開き 500 μm のふるいを通過するまで粉砕機（ZM200:Retsch ローター回転数 6000 rpm）

で粉砕し分析用試料とした． 
 

（7） 作物体のカドミウム分析 

分析試料 0.5 g に硝酸 4 mL 及び過酸化水素水 1 mL を加えマイクロ波分解装置（ETHOS EASY:マイルスト

ーンゼネラル株式会社）で分解 13）したものを 50 mL に定容し，ICP 質量分析装置（iCAP RQ :Thermo Fisher 
Scientific）を用いて測定した． 

 
（8） 跡地土壌の分析 

収穫後，跡地土壌を対角線採土法１４）により採取した．各試験区の作物体の分析用試料を収穫した場所と同

じ試験区中央 1 m2 の四隅及び中央の計 5 か所より，採土器（内径 50 mm×長さ 250 mm）を用いて表層から約

15 cm まで採取，混合した．通風乾燥器を用いて 35 ℃で一晩乾燥後，目開き 2 mm のふるいを通過したものを

分析用試料とした． 
土壌中の全カドミウムは，分析試料 0.5 g に，硝酸約 5 mL，過酸化水素水約 2 mL，及びフッ化水素酸約 1 

Spinach Carrot
Species Mirage Koigokoro
Fertilization 2020.10.15 2021.5.11
Pesticide application 11.26 6.11
Seeding 10.28 5.20
Thinning (first) 11.11 6.17
Thinning (scond) 11.26 7.6
Harvest 2021.3.11 9.7
Cultivation period 134 days 110 days
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mL を加え，マイクロ波分解装置により分解した後，硝酸 1 mL，過塩素酸 1 mL を加え再度マイクロ波分解装置

により分解し，試料溶液とした．測定は ICP 質量分析装置により行った． 
塩酸可溶カドミウムは，土壌 10 g に対し 0.1 mol/L HCl 50 mL を加え，約 30 ℃に保ちながら 1 時間振り混ぜ

て抽出した試料液について ICP 質量分析装置を用いて測定した 15）． 
 

（9） 跡地土壌の各種形態別カドミウム濃度分析 

1年目から13年目の夏作跡地土壌（汚泥肥料施用区2区，標準区2区）を上記2.（8） で示した方法で採取，

調製したものを分析用試料とした.長井・山内ら１６）が土壌中の形態別銅の分析に用いた方法を参考にし，

Scheme 1に示したように改変し，各種形態のカドミウムを抽出した．改変点としては，遠沈管の代わりに50 mL

のDigiTUBEsを使用したこと及び湯煎による工程をホットプレートにより実施したことであり，いずれ

も比較による検討は行っていないが，測定値への大きな影響はないと考えられる. 

まず，分析用試料 5 g を 50 mL の DigiTUBEs に採り，水 20 mL を加えて 2 時間振り混ぜた後，約 750×g で

15 分間遠心分離して上澄液を分離した．分離した分析試料へ pH 7.0 酢酸アンモニウム溶液 20 mL を加えて同

様の操作を行い，さらに 1 %EDTA 溶液 20 mL を加えて同様の操作を行った．水，pH 7.0 酢酸アンモニウム溶

液，1 %EDTA 溶液により逐次抽出されたものをそれぞれ水溶性カドミウム，置換態カドミウム，キレート態カドミウ

ムとした．1 %EDTA 溶液による抽出が終了した後に，分析試料を少量の水で 200 mL 又は 300 mL のトールビ

ーカーに移し，ホットプレート上で蒸発乾固させた．乾固後に 5 %過酸化水素水 50 mL を加え，発泡がなくなる

まで土壌有機物の分解を行い蒸発乾固させた．その後，分析試料を 50 mL の DigiTUBEs に移し，上記同様の

操作で水，pH 7.0 酢酸アンモニウム溶液，1 %EDTA 溶液の順に抽出を繰り返した．本試験では 5 %過酸化水

素水による有機物分解後に抽出されるそれぞれのカドミウムを合算したものを有機態カドミウムとした．土壌から

抽出した溶液はろ紙 3 種でろ過し，ICP 質量分析装置を用いて測定した． 
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Scheme 1 Cadmium analysis method in soil by sequential extraction 

← 20 mL of water ← 20 mL of ammonium acetate solution (pH 7.0)

2 hour 2 hour

750 × g, 15 min 750 × g, 15 min

 Type 3 filter paper  Type 3 filter paper

← 20 mL of ammonium acetate solution (pH 7.0) ← 20 mL of 1 % EDTA solution

2 hour 2 hour

750 × g, 15 min 750 × g, 15 min

 Type 3 filter paper  Type 3 filter paper

← 20 mL of 1 % EDTA solution

2 hour

750 × g, 15 min

 Type 3 filter paper ICP-MS

 200-mL volumetric flask, water

← 50 mL of 5 % H2O2 solution

 Evaporation to remove water

 50 mL DigiTUBEs, 20 mL water

2 hour

750 × g, 15 min

 Type 3 filter paper

Centrifugal separation

Filtration

Sample solution
 (Slowly soluble Cd (3))

 5 g
analytical sample

Weigh to the order of 1 mg to a 50
mL DigiTUBEs Solid content

ShakingShaking

Filtration

Centrifugal separation

Filtration

Sample solution
 (Slowly soluble Cd (2))

Sample solution
 (Chelated Cd)

Transfer

Solid content

Shaking

Centrifugal separation

Filtration

Sample solution
 (Water-soluble Cd)

Sample solution

← Adjusting the acid concentration by the
　　nitric acid  solution at the time of dilution

Measurement

※Slowly soluble Cd is the sum of (1), (2) and (3)
after measurement.

Sample solution
 (Slowly soluble Cd (1))

Shaking

Filtration

Sample solution
 (Exchangeable Cd)

Centrifugal separation

Solid content

Shaking

Centrifugal separation

Filtration

Solid content

Heating

Transfer

Shaking

Centrifugal separation
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3． 結果及び考察 

 

1） 冬作ホウレンソウ 

（1）作物体の収量，カドミウム濃度 

12 年目冬作ホウレンソウの結果を Table 6 に示した． 
収量は，汚泥肥料施用区で 17.5 kg，標準区で 17.9 kg であり，標準区に対する汚泥肥料施用区の収量指数

は 98 であった．1 年目から 12 年目の冬作の収量の推移は Fig.2 に示したが，12 年目の収量は例年並みであ

った． 
ホウレンソウ現物中のカドミウム濃度は，汚泥肥料施用区で 0.090 mg/kg，標準区で 0.045 mg/kg であった．1

年目から 12 年目のホウレンソウ現物中のカドミウム濃度の推移は Fig.3-1 に示すとおり Codex 基準値１７）（0.2 
mg/kg）に対して低い濃度で推移していた． 
 また，ホウレンソウ乾物中のカドミウム濃度について各区を比較したところ，汚泥肥料施用区で 0.81 mg/kg，標

準区で 0.39 mg/kg であり，汚泥肥料施用区が有意に高い結果であった（p=4.3×10-7）． 
汚泥肥料の連用によるホウレンソウ乾物中のカドミウム濃度の推移を Fig.3-2 に示した．汚泥肥料施用区にお

ける 12 年目の乾物中カドミウム濃度は試験開始以降最も高い値となった． 
 

Table 6 Yield of spinach （edible portion） and Cadmium concentration （winter 12th） 

  

 

Fig.2 The yield of the spinach in winter (Note：2nd year (qinggengcai))   
  

Unit Test plot-1 Test plot-2 Average Yield indexa）
Significance

test

<Sludge-fertilizer-application plot  （AP）>

Fresh weight kg 18.0 17.1 17.5 98 -

Cadmium concentration （fresh matter） mg/kg 0.095 0.094 0.085 0.087 0.090 -

Cadmium concentration （dry matter） mg/kg 0.86 0.85 0.75 0.77 0.81 Significanceb）

<Standard plot （SP）>
Fresh weight kg 18.0 17.8 17.9 -
Cadmium concentration （fresh matter） mg/kg 0.048 0.050 0.041 0.041 0.045 -
Cadmium concentration （dry matter） mg/kg 0.42 0.44 0.35 0.35 0.39 -

b） It was significantly different for standard plot （two-way ANOVA 5 % of both sides levels of  significance, n =4 (2×2）　（repetition × number of
samples））

a） Yield of Standard plot was indexed as 100
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   Fig.3-1 Cd concentration (content in the fresh       Fig.3-2 Cd concentration (content in the dry 

matter) in spinach (Note: 2nd year (qinggengcai))    matter) in spinach (Note: 2nd year (qinggengcai)) 
 

（2）跡地土壌のカドミウム 

12 年目冬作ホウレンソウ跡地土壌の 0.1 mol/L HCl-Cd，pH（H2O）及び EC を分析した結果を Table 7 に示し

た．0.1 mol/L HCl-Cd は，汚泥肥料施用区は 0.25 mg/kg，標準区は 0.15 mg/kg であり，汚泥肥料施用区で有

意に高かった（p=2.3×10-7）． 
 

Table 7 Characteristics of cultivated soil （winter 12th）

 
 

2） 夏作ニンジン 

（1）作物体の収量，カドミウム濃度 

13 年目夏作ニンジンの結果を Table 8 に示す． 
収量は，汚泥肥料施用区で 6.7 kg（根部 3.6 kg，葉部 3.1 kg），標準区で 6.2 kg（根部 4.1 kg，葉部 2.2 kg）で

あり，収量指数は 108（根部 90，葉部 144）であった． 
1 年目から 13 年目における夏作の収量の推移を Fig.4-1（葉部），Fig.4-2（根部）に示した．13 年目のニンジ

ン栽培期間は天候不順で雨が降り続 き，高気温の日が続いた．その影響から試験区で黒葉枯病と思われる症

状が発生し，葉が黄化した後，枯死した．そのため，根部の生長も止まり早めに収穫せざるを得ず，例年に比べ

汚泥肥料施用区，標準区の両区において収量は低かった． 
ニンジン現物中のカドミウム濃度は，汚泥肥料施用区で根部 0.050 mg/kg，葉部 0.060 mg/kg であり，標準区

で根部 0.030 mg/kg，葉部 0.040 mg/kg であった． 
根菜類の Codex 基準値１7）（0.1 mg/kg）は可食部の根部について定められている．ニンジン現物中のカドミウ

Unit Test prot-1 Test prot-2 Average Significance
test

<Sludge-fertilizer-application plot (AP)>
0.1 mol /L HCl-Cda） mg/kg 0.25 0.25 0.25 0.25 0.25 Significanced）

pH （H2O）
b） 5.9 5.7

ECc） mS/cm 0.20 0.28
<Standard plot(SP)>
0.1 mol /L HCl-Cd mg/kg 0.15 0.15 0.15 0.14 0.15
pH （H2O） 5.9 6.0
EC mS/cm 0.13 0.10

d） It was significantly different for standard plot （two-way ANOVA 5 % of both sides levels of  significance, n =4 (2×2）　（repetition × number of
samples））

a） Content of cadmium dissolved with 0.1 mol/L hydrochloric acid in the drying soil
b） Soil pH determined on 1 : 5 (soil : water) suspensions with a glass electrode, n =2
c） Soil electrical conductivity determined on 1 : 5 (soil : water) suspensions with an electricalconductivity meter, n =2
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ム濃度は Fig.5-1 に示したが，根部のカドミウム濃度は Codex 基準値に対し，低い濃度で推移していた． 

ニンジン乾物中のカドミウム濃度について各区を比較したところ，汚泥肥料施用区で根部 0.35 mg/kg，葉部

0.38 mg/kg，標準区で根部 0.20 mg/kg，葉部 0.23 mg/kg であり，根部（p=3.2×10-4），葉部（p=1.2×10-5）の両

部位で汚泥肥料区が有意に高い結果であった． 
汚泥肥料の連用によるニンジン乾物中のカドミウム濃度の推移は Fig.5-2 に示した． 
 

Table 8 Yield of carrot and Cadmium concentration （summer 13th） 

 

 

    

Fig.4-1 The yield of the carrot (leaf) in summer     Fig.4-2 The yield of the carrot (root) in summer 
(Note：2nd year (spinach), 3rd year (trunip))         (Note：2nd year (spinach), 3rd year (trunip)) 

  

Part Unit Average Yield indexa） Significance test

<Sludge-fertilizer-application plot (AP)>
Root kg 3.8 3.5 3.6 90 -
Leaf kg 3.4 2.9 3.1 144 -

Total kg 7.2 6.3 6.7 108 -
Root mg/kg 0.053 0.046 0.050 0.050 0.050 -
Leaf mg/kg 0.056 0.057 0.062 0.066 0.060 -
Root mg/kg 0.38 0.33 0.35 0.35 0.35 Significanceb）

Leaf mg/kg 0.38 0.39 0.36 0.38 0.38 Significanceb）

<Standard plot （SP）>
Root kg 4.2 3.9 4.1
Leaf kg 2.3 2.1 2.2

Total kg 6.5 6.0 6.2
Root mg/kg 0.029 0.030 0.030 0.029 0.030
Leaf mg/kg 0.041 0.042 0.040 0.039 0.040
Root mg/kg 0.19 0.20 0.20 0.20 0.20
Leaf mg/kg 0.24 0.25 0.22 0.21 0.23

　

a） Yield of Standard plot was indexed as 100
b） It was significantly different for standard plot （two-way ANOVA 5 % of both sides levels of  significance, n =4 (2×2）

（repetition × number of samples））

Cadmium concentration (dry matter)

Cadmium concentration (fresh matter)

Fresh weight

Cadmium concentration (dry matter)

Cadmium concentration (fresh matter)

Test plot-1 Test plot-2

Fresh weight
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Fig.4-3  The yield of the carrot (total) in summer 

(Note：2nd year (spinach), 3rd year (trunip))  

 

   Fig.5-1 Cd concentration (content in the fresh     Fig.5-2 Cd concentration (content in the dry 
matter) in carrot(Note：2nd year (spinach), 3rd     matter) in carrot(Note：2nd year (spinach), 3rd 
year (trunip))                 year (trunip))  

 

（2）跡地土壌のカドミウム 

跡地土壌の全カドミウム，0.1 mol/L HCl-Cd，pH（H2O）及び EC の分析結果を Table 9 に示した． 
全カドミウム濃度は，汚泥肥料施用区は 0.63 mg/kg，標準区は 0.44 mg/kg で，汚泥肥料施用区が有意に高

かった（p=1.3×10-4）． 
0.1 mol/L HCl-Cd は，汚泥肥料施用区は 0.27 mg/kg，標準区は 0.15 mg/kg であり，汚泥肥料施用区が有意

に高かった（p=1.1×10-6）． 
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Table 9 Characteristics of cultivated soil （summer 13th） 

  

 

3） 跡地土壌中のカドミウムの推移 

（1） 跡地土壌の全カドミウム濃度 
跡地土壌の全カドミウム濃度の推移を Table 10 に示した．また，0.1 mol/L HCl-Cd 濃度の推移とともに Fig.6-

1（汚泥肥料施用区）及び Fig.6-2（標準区）に示した． 
汚泥肥料施用区及び標準区の全カドミウム濃度の推移について傾向を把握するため，それぞれの処理区に

おける，1 年目夏作からの経過月（夏作から次の夏作までの間隔は 12 ヶ月とした）に対する全カドミウム濃度の

線形単回帰分析を行った（単回帰式の分散分析表の p 値により評価，両側有意水準 5 %）（Table 10）．13 年目

夏作跡地までの汚泥肥料施用区は上昇傾向（p=3.8×10-5）が認められ，標準区は下降傾向（p=2.0×10-4）が認

められた．  
汚泥肥料施用区及び標準区の全カドミウム濃度を比較したところ，調査した 1 年目夏作から汚泥肥料施用区

が標準区より有意に高くなっており，その差は 2012 年夏作以降，顕著なものとなり以後同様の結果が続いてい

る．これは，汚泥肥料施用区は汚泥肥料由来のカドミウムの供給量が，作物体の収穫による土壌中カドミウムの

圃場外への持ち出し量よりも多いため，カドミウムが蓄積する傾向にあるが，標準区は肥料由来のカドミウムの供

給がないことを示している． 
  

Unit Test prot-1 Test prot-2 Average Significance test
<Sludge-fertilizer-application plot （AP）>
Total-Cda） mg/kg 0.65 0.61 0.64 0.61 0.63 Significancee）

0.1 mol/L HCl-Cdb） mg/kg 0.27 0.27 0.27 0.26 0.27 Significancee）

 pH （H2O）
c） 6.4 6.1

 ECd） mS/cm 0.12 0.13
<Standard plot （SP）>
Total-Cda） mg/kg 0.43 0.43 0.44 0.46 0.44
0.1 mol/L HCl-Cdb） mg/kg 0.15 0.15 0.15 0.16 0.15
 pH （H2O）

c） 6.1 6.1
 ECd） mS/cm 0.09 0.07

n =4 (2×2) (repetition ×number of samples))

c） Soil pH determined on 1:5 (soil : water) suspensions with a glass electrode, n =2
d） Soil electrical conductivity determined on 1:5 (soil : water) suspensions with an electricalconductivity meter, n =2
e)  It was significantly different for standard plot (two-way ANOVA 5 % of both sides levels of significance,

a） Content in the dry matter
b） Content of cadmium dissolved with 0.1 mol/L hydrochloric acid in the drying soil
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Table 10 Changes in the total-Cd concentrationa) of soil after harvest

 
  

 

（2） 跡地土壌の 0.1 mol/L HCl-Cd の推移 
跡地土壌の 0.1 mol/L HCl-Cd の推移を Table 11 に示した．また，全カドミウム濃度の推移とともに Fig.6-1（汚

泥肥料施用区），Fig.6-2（標準区）に示した． 
汚泥肥料施用区及び標準区の 0.1 mol/L HCl-Cd の推移について傾向を把握するため，それぞれの処理区

における試験開始時からの経過月（各試験の間隔は 6 ヶ月とした）に対する 0.1 mol/L HCl-Cd の線形単回帰分

析を行った（単回帰式の分散分析表の p 値により評価，両側有意水準 5 %）（Table 11）．13 年目夏作跡地まで

の汚泥肥料施用区の回帰は有意となり，上昇傾向が認められた（p=2.1×10-4）．10 年目夏作までの各採取時期

時点における汚泥肥料施用区の回帰は有意でなく一定で推移している傾向であったが，10 年目冬作以降上昇

に転じた． 
一方，標準区では，13 年目夏作跡地までの汚泥肥料施用区の回帰は有意となり，減少傾向が認められた

（p=8.1×10-3）．減少傾向は 3 年目冬作以降継続している． 
 

1st Summer Carrot 0.51 0.48 Significancee)
－ －

2nd Summer Spinach 0.52 0.49 Significancee)
－ －

3rd Summer Turnip 0.51 0.48 Significancee)
－ －

4th Summer Carrot 0.52 0.46 Significancee)
－ －

5th Summer Carrot 0.53 0.46 Significancee)
－ －

6th Summer Carrot 0.57 0.47 Significancee) p < 0.05f) 0.16
7th Summer Carrot 0.57 0.46 Significancee) p < 0.01g) 0.06
8th Summer Carrot 0.54 0.45 Significancee) p < 0.05 p < 0.05
9th Summer Carrot 0.61 0.46 Significancee) p < 0.01 p < 0.05
10th Summer Carrot 0.58 0.41 Significancee) p < 0.01 p < 0.01
11th Summer Carrot 0.58 0.42 Significancee) p < 0.01 p < 0.01
12th Summer Carrot 0.58 0.42 Significancee) p < 0.01 p < 0.01
13th Summer Carrot 0.63 0.44 Significancee) p < 0.01 p < 0.01

e) It was significantly different for processing examination section 
 (two-way ANOVA 5 % of both sides levels of significance, n =4 (2× 2) (repetition ×　number of samples
f) It show that regression is significant in p  < 0.05 (5 % of both sides levels of significance)
g) It show that regression is significant in p  < 0.01 (1 % of both sides levels of significance)

Season Test Crops APb) SPc)

APb) SPc)

c) Standard plot
d) The p -value which calculated from dispersion analysis for linear regression by examination start of
  each experimental plot

a) Content in the drying soil
b) Sludge-fertilizer-application plot

Significance test
p -value of single

regression analysisd)

(mg/kg) (mg/kg) (difference between the
processing)

Year

h) Standard deviations (n =4 (2×2) (repetition × number of samples)) of  the concentration in the AP
  and the SP were 0.00 mg/kg - 0.03 mg/kg
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Table 11 Changes in the 0.1 mol/L HCl-Cd concentrationa) of soil after harvest

 
 

 

－ Start － 0.19 0.20 N.S.e)
－ －

1st Summer Carrot 0.21 0.21 N.S.e)
－ －

1st Winter Spinach 0.20 0.18 Pendingf)
－ －

2nd Summer Spinach 0.19 0.17 Pendingf)
－ －

2nd Winter Qing geng cai 0.18 0.18 N.S.e)
－ －

3rd Summer Turnip 0.19 0.18 Pendinge)
－ －

3rd Winter Spinach 0.20 0.17 Significanceg) 0.63 < 0.05
4th Summer Carrot 0.19 0.15 Significanceg) 0.41 < 0.01
4th Winter Spinach 0.21 0.17 Significanceg) 0.98 < 0.01
5th Summer Carrot 0.20 0.16 Significanceg) 0.89 < 0.01
5th Winter Spinach 0.22 0.16 Significanceg) 0.34 < 0.01
6th Summer Carrot 0.20 0.15 Significanceg) 0.30 < 0.01
6th Winter Spinach 0.21 0.15 Pendingf) 0.17 < 0.01
7th Summer Carrot 0.15 0.11 Significanceg) 0.80 < 0.01
7th Winter Spinach 0.16 0.11 Pendingf) 0.29 < 0.01
8th Summer Carrot 0.19 0.12 Pendingf) 0.30 < 0.01
8th Winter Spinach 0.17 0.11 Significanceg) 0.16 < 0.01
9th Summer Carrot 0.21 0.14 Significanceg) 0.45 < 0.01
9th Winter Spinach 0.27 0.17 Significanceg) 0.51 < 0.01

10th Summer Carrot 0.27 0.17 Significanceg) 0.15 < 0.01
10th Winter Spinach 0.27 0.16 Significanceg) < 0.05 < 0.01
11th Summer Carrot 0.25 0.15 Significanceg) < 0.05 < 0.01
11th Winter Spinach 0.26 0.17 Significanceg) < 0.01 < 0.01
12th Summer Carrot 0.26 0.16 Significanceg) < 0.01 < 0.01
12th Winter Spinach 0.25 0.15 Significanceg) < 0.01 < 0.01
13th Summer Carrot 0.27 0.15 Significanceg) < 0.01 < 0.01

Year Season Test Crops APb) Significance test p -value of single
regression analysisd)

（mg/kg）（mg/kg）(difference between the
processing)

APb) SPc)
SPc)

h) Standard deviations (n =4(2×2) (repetition × number of samples)) of  the concentration in the AP and
  the SP were 0.00 mg/kg - 0.02 mg/kg

c) Standard plot
d) The p -value which calculated from dispersion analysis for linear regression by examination start of
　each experimental plot

a） Content in drying soil
b) Sludge-fertilizer-application plot

 (two-way ANOVA 5% of both sides levels of significance, n =4 (2×2) (repetition × number of samples)
g) Significance was significantly different for processing examination section
 (two-way ANOVA 5% of both sides levels of significance, n =4 (2×2) (repetition × number of samples)

e) N.S. was not significantly different for processing examination section
 (two-way ANOVA 5% of both sides levels of significance, n =4 (2×2) (repetition × number of samples)
f) Pending was pending decision to be significantly different for Standard plot and for interaction
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Fig.6-1 Cd concentration of cultivated soil    Fig.6-2 Cd concentration of cultivated soil 
       (AP: Sludge-fertilizer-application plot)           (SP: Standard plot) 
 

（3） カドミウムの負荷量，持ち出し量及び蓄積量 
1 年目夏作～13 年目年夏作の試験において，施肥した汚泥肥料由来のカドミウム投入量である負荷量，作

物を栽培したことによるカドミウムの持ち出し量，土壌への蓄積量及び乾土中のカドミウム蓄積濃度を Table 12，

Fig.7 に示した．試験区へのカドミウムの負荷量は，汚泥肥料中のカドミウム含有量に試験区（4 m2）への施用量

を乗じて算出した．作物によるカドミウムの持ち出し量は，試験区における収穫した作物のカドミウム吸収量のこ

とで，作物の収量に作物中のカドミウム濃度を乗じて算出した．土壌へのカドミウム蓄積量は，汚泥肥料によるカ

ドミウムの負荷量と作物によるカドミウムの持ち出し量の差により算出した．土壌へのカドミウムの蓄積濃度は，カ

ドミウムの蓄積量に試験区当たりの土壌量（作土の深さ 15 cm，土壌の仮比重 0.7 とし，試験区（4 m2）当たりの

土壌量を 420 kg とした）で除して算出した． 
汚泥肥料施用区では，各試験において，カドミウム負荷量と比較して持出し量が少ないことから土壌のカドミ

ウム収支がプラスとなるため，汚泥肥料の連用によるカドミウム負荷量の増加に伴って土壌蓄積するカドミウムが

高まる傾向であることが考えられる．実測値においても跡地土壌の全カドミウム濃度の増加傾向が認められてい

る．過去 25 作の試験における汚泥肥料施用区のカドミウム負荷量は 163.6 mg/試験区（40.9 g/10a），カドミウム

蓄積濃度（カドミウム蓄積量と試験区土壌量から算出した理論上の土壌中カドミウムの上昇濃度）は 0.355 mg/kg
となった． 
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Table 12  Changes in the quantity of cadmium load by fertilizer, quantity of peculating due to the crops body, 
and quantity of cadmium accumulation to the soil from the 1st year to the 13th year

 
   
 
跡地土壌の全カドミウム濃度について，1 年目夏作跡地からの実測値と理論値の推移を Table 13 及び Fig.7

に示した．汚泥肥料施用区及び標準区の全カドミウム濃度の理論値は，1 年目夏作跡地土壌の実測値を起点と

して，Table 12 で算出したカドミウム蓄積濃度を累積し算出した．標準区は実測値と理論値がほぼ一致して推移

していた．一方，汚泥肥料施用区は，理論値と比較して実測値の方が低い傾向で推移していた．  
  

（mg/plot） （mg/plot） （mg/plot） （mg/kg） （mg/plot） （mg/plot） （mg/plot） （mg/kg）
1st Summer Carrot 4.84 0.39 4.45 0.011 0 0.36 -0.36 -0.001
1st Winter Spinach 4.40 1.18 3.22 0.008 0 1.34 -1.34 -0.003
2nd Summer Spinach 3.30 0.72 2.58 0.006 0 0.96 -0.96 -0.002
2nd Winter Qing geng cai 2.64 0.21 2.43 0.006 0 0.21 -0.21 -0.0005
3rd Summer Turnip 3.30 0.17 3.13 0.007 0 0.20 -0.20 -0.0005
3rd Winter Spinach 7.04 0.66 6.37 0.015 0 0.56 -0.56 -0.001
4th Summer Carrot 7.28 0.73 6.55 0.016 0 0.68 -0.68 -0.002
4th Winter Spinach 7.28 0.75 6.53 0.016 0 0.75 -0.75 -0.002
5th Summer Carrot 7.28 0.46 6.82 0.016 0 0.34 -0.34 -0.001
5th Winter Spinach 7.28 0.73 6.55 0.016 0 0.53 -0.53 -0.001
6th Summer Carrot 7.28 0.38 6.90 0.016 0 0.29 -0.29 -0.001
6th Winter Spinach 7.28 0.65 6.63 0.016 0 0.42 -0.42 -0.001
7th Summer Carrot 7.28 0.36 6.92 0.016 0 0.26 -0.26 -0.001
7th Winter Spinach 7.28 0.71 6.57 0.016 0 0.59 -0.59 -0.001
8th Summer Carrot 7.28 0.21 7.07 0.017 0 0.18 -0.18 -0.0004
8th Winter Spinach 7.28 0.60 6.68 0.016 0 0.57 -0.57 -0.001
9th Summer Carrot 7.28 0.28 7.00 0.017 0 0.24 -0.24 -0.001
9th Winter Spinach 7.28 0.51 6.77 0.016 0 0.38 -0.38 -0.001
10th Summer Carrot 7.28 0.33 6.95 0.017 0 0.20 -0.20 -0.0005
10th Winter Spinach 5.68 1.00 4.68 0.011 0 0.51 -0.51 -0.001
11th Summer Carrot 5.68 0.40 5.28 0.013 0 0.28 -0.28 -0.001
11th Winter Spinach 5.68 0.64 5.04 0.012 0 0.51 -0.51 -0.001
12th Summer Carrot 8.53 0.57 7.97 0.019 0 0.17 -0.17 -0.0004
12th Winter Spinach 8.53 1.58 6.96 0.017 0 0.81 -0.81 -0.002
13th Summer Carrot 9.30 0.37 8.93 0.021 0.76 0.21 0.56 0.0013

Total 163.57 14.60 148.98 0.355 0.76 11.56 -10.79 -0.026

e） Concentration of cadmium accumulation to the soil = d) / Amount of test plot soil (420 kg)

a） It show every test plot 4 m2

b） Quantity of cadmium load by fertilizer = Total cadmium concentration of the fertirizer ×　Amount of the fertirizer application
c） Quantity of peculating due to the crops body = Yield (dry weight) ×Cadmium concentration (dry matter)

Removalc) Accumula
tiond) Loadb) Removalc)

d） Quantity of cadmium accumularion to the soil = b) － c)

Sludge-fertilizer-application plot (AP) Standard plot (SP)
Quantity of cadmiuma)

Concentration
of cadmium

accumulatione)

Quantity of cadmiuma)

Concentration
of cadmium

accumulatione)
Accumula

tiond)

Year Season Test Crops

Loadb)
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Table 13   Changes in the actual total-Cd concentration and  
the theoretical total-Cd concentrationa) of soil after harvest

 
 

Fig.7 Changes in the actual total-Cd concentration and the theoretical total-Cd concentration of soil after harvest 

APb) d)

(mg/kg)
SPc) e)

(mg/kg)
1st Summer Carrot 0.51 0.48 0.51 0.48
2nd Summer Spinach 0.52 0.49 0.52 0.47
3rd Summer Turnip 0.51 0.48 0.53 0.47
4th Summer Carrot 0.52 0.46 0.56 0.47
5th Summer Carrot 0.53 0.46 0.60 0.47
6th Summer Carrot 0.57 0.47 0.63 0.46
7th Summer Carrot 0.57 0.46 0.66 0.46
8th Summer Carrot 0.54 0.45 0.69 0.46
9th Summer Carrot 0.61 0.46 0.73 0.46
10th Summer Carrot 0.58 0.41 0.76 0.46
11th Summer Carrot 0.58 0.42 0.78 0.46
12th Summer Carrot 0.58 0.42 0.81 0.45
13th Summer Carrot 0.63 0.44 0.85 0.45

 a) Total-Cd concentration in the drying soil
 b) Sludge-fertilizer-application plot

 f) Standard deviations (n  = 4  (2×2) (repetition × number of samples)) of
  the actual  measurement in the AP and the SP were 0.00 mg/kg - 0.03 mg/kg

 c) Standard plot
 d) This value is the theoretical total-cadmium concentration of soil when
  assuming that there was accumulation of the whole quantity cadmium
  derived from fertilizer to the surface soil of the test plots in a starting point
  in summer 2009
 e) This value is the theoretical total-cadmium concentration of soil when
  assuming that there was not accumulation of cadmium derived from
  fertilizer to the surface soil of the test plots in a starting point in summer 2009

Year Season Test
Crops

Actual  measurement Theoretical value

APb)

(mg/kg)
SPc)

(mg/kg)
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（4） 形態別カドミウム濃度 
 1 年目～13 年目の試験において採取し，保管していた夏作跡地土壌を逐次抽出法により形態別に抽出し，測

定した結果を Table 14 に示した．水溶性 Cd は全ての測定値が定量下限未満（0.007 mg/L）となったため表中に

も記載しないこととした． 
 標準区は全ての形態において変動が少なく，特筆すべき点はなかった． 
 汚泥肥料施用区の形態別 Cd 濃度を全量カドミウム濃度，0.1 mol/L HCl-Cd とともに Fig. 8 に示した．汚泥肥

料施用区では横軸に経過月数をとり，各々の形態の濃度について 13 年目までの結果を単回帰分析したところ，

置換態 Cd，キレート態 Cd の形態において増加傾向を示し，有機態 Cd は増加傾向を示さなかった．一方，各

形態 Cd 測定値合量に対する各形態 Cd 測定値の割合を Fig. 9 に示したが，年ごとに変動はあるものの Cd を

負荷していない 1 年目と最も Cd が蓄積している 13 年目において変化は少なかった． 
また，置換態 Cd は 0.1 mol/L HCl-Cd と高い相関（相関係数 0.83）を示し，キレート態 Cd は全量 Cd 濃度と高

い相関（相関係数 0.82）を示した．また 0.1 mol/L HCl-Cd が置換態 Cd より高いことから，0.1 mol/L HCl は置換

態 Cd をほぼ抽出し，キレート態 Cd の一部を抽出していると考えられた． 
 

Table 14   The cadmium concentrationa) for each form of cultivated soil

 
 

 

1st Summer Carrot
2nd Summer Spinach
3rd Summer Turnip
4th Summer Carrot
5th Summer Carrot
6th Summer Carrot
7th Summer Carrot
8th Summer Carrot
9th Summer Carrot

10th Summer Carrot
11th Summer Carrot
12th Summer Carrot
13th Summer Carrot

 a) Cadmium concentration in the drying soil
 b) Standard deviations (n = 4  (2×2) (repetition × number of samples)) were 0.00 mg/kg - 0.02 mg/kg

Year Season Test
Crops

(mg/kg) (mg/kg) (mg/kg) (mg/kg)
0.02
0.02
0.02
0.02
0.02
0.02

(mg/kg)

AP SP

Exchangeable EDTA
soluble

Slowly
soluble Exchangeable EDTA

soluble
Slowly
soluble

0.02
0.02
0.03
0.03

(mg/kg)

0.02
0.03

0.13
0.17
0.15
0.16
0.17
0.18
0.18
0.20
0.22
0.22
0.20
0.17
0.21

0.02

0.14
0.18
0.12
0.15
0.14
0.20
0.14
0.18
0.17
0.15
0.17
0.17
0.21

0.01
0.02
0.02
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01
0.01

0.12
0.14
0.14
0.13
0.14
0.14
0.13
0.14
0.13
0.13
0.12
0.12
0.13

0.14
0.16
0.12
0.13
0.12
0.18
0.12
0.14
0.12
0.12
0.13
0.13
0.15
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Fig.8  The cadmium concentration for each form      Fig.9  Ratio of each form of cadmium to the total amount 
of cultivated soil in summer in AP              of each form of cadmium measured in AP 

 
 また，どの形態の Cd が作物体に吸収されやすいか確認するため，各形態の Cd 濃度に対する作物体中の Cd
濃度の関係を Fig.10 に示した．図中では施用区，標準区の別が分かるよう図示したが，土壌中と作物体中の Cd
濃度の関係を示すことから，相関係数は試験区を区別せず求めた．なお，ホウレンソウは冬作であるが，0.1 
mol/L HCl-Cd 濃度以外の形態については夏作跡地を使用しているため，半年後の土壌との相関を示した． 

各々の相関を相関係数で示すと，置換態（Exchangeable）はニンジン根：0.5756，ニンジン葉：0.5796，ホウレ

ンソウ：0.5664 と作物体全てと相関が認められた．キレート態（EDTA soluble）はニンジン根：0.4168，ニンジン葉：

0.4609，ホウレンソウ：0.3827 とニンジン根，葉について相関を示した．有機態（Slowly soluble）はニンジン根：

0.4567，ニンジン葉：0.3976，ホウレンソウ：0.3080 とニンジン根のみに相関を示した．0.1 mol/LHCl-Cd はニンジ

ン根：0.6255，ニンジン葉：0.6706，ホウレンソウ：0.6196 と作物体全てにおいて他の形態と比較し高い相関が認

められた．これらの結果から 0.1 mol/LHCl-Cd で土壌中の可給態 Cd 濃度を推察可能であると考えられた． 
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Fig.10  Correlation between the cadmium concentration of each form in soil and 
 the cadmium concentration in crops 
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5. まとめ 

 

肥料の有効性及び安全の確保に必要な課題に関する調査研究として，汚泥肥料の連用施用試験を 2009 年

より行っており，汚泥肥料施用区及び汚泥肥料無施用の標準区の 2 試験区に，12 年目冬作としてホウレンソウ

を，13 年目夏作としてニンジンを栽培し，土壌中のカドミウム濃度の変化及び作物体中のカドミウム濃度を確認

した．12 年目冬作ホウレンソウ現物中のカドミウム濃度は，汚泥肥料区で 0.090 mg/kg，標準区で 0.045 mg/kg
であり，Codex 基準値（0.2 mg/kg）に対して低い結果であった．また，ホウレンソウ乾物中のカドミウム濃度は汚泥

肥料施用区が標準区に対して有意に高く，汚泥肥料施用区における 12 年目の乾物中カドミウム濃度は試験開

始以降最も高い値となった．  
ニンジン現物中のカドミウム濃度は，汚泥肥料施用区で葉部 0.060 mg/kg，根部 0.050 mg/kg，標準区で葉部

0.030 mg/kg，根部 0.040 mg/kg であった．可食部である根部のカドミウム濃度は Codex 基準値（0.1 mg/kg）に対

して低い結果であった． 
また，ニンジン乾物中のカドミウム濃度について各区を比較したところ，葉部及び根部の両部位で汚泥肥料

施用区が有意に高い結果であった．13 年目夏作ニンジンの跡地土壌の全カドミウム濃度は汚泥肥料施用区が

標準区に比べて有意に高かった．  
1 年目から 13 年目の跡地土壌中の全カドミウム濃度及び 0.1 mol/L HCl-Cd 濃度の推移を解析したところ，汚

泥肥料施用区の全カドミウム濃度は増加傾向を示しており，汚泥肥料に含有するカドミウムが土壌に蓄積してい

ることが示された．一方で，汚泥肥料施用区の 0.1 mol/L HCl-Cd については 10 年目夏作までは一定に推移す

る傾向が示されていたが，10 年目冬作以降は増加傾向を示している．汚泥肥料に含有するカドミウムは土壌中

においては有機物等と結合１８）することにより不溶化していると考えられているが，跡地土壌中のカドミウム量が

増え，有機物と結合可能な量を超過したことにより，0.1 mol/L HCl に溶解する形態のカドミウム量も増加したと考

えられた． 
標準区の全カドミウム濃度は減少傾向であり，0.1 mol/L HCl-Cd についても減少傾向を示した．標準区の全

カドミウムは施肥によるカドミウムの供給がないため減少し，また，作物体が 0.1 mol/L HCl-Cd を持ち出すため，

土壌中の 0.1 mol/L HCl-Cd も減少すると考えられた． 
試験で施肥した汚泥肥料由来のカドミウム投入量である負荷量及び作物を栽培したことによるカドミウムの持

ち出し量から，土壌に蓄積されているはずのカドミウムの量を算出したところ，標準区は実測値と理論値がほぼ

一致して推移していた．一方，汚泥肥料施用区は，理論値と比較して実測値の方が低い傾向で推移していた．

これは，後藤ら１９）や過去の調査結果２０）から，土壌中のカドミウムの水平方向への移行が認められたことから耕

耘により一部のカドミウムが作土に留まらないことによるものと考えられた．  
これまでの汚泥肥料の試験区への連用の結果，収穫された作物の Cd 濃度及び土壌への Cd の蓄積につい

て当分は問題ないと考えられる．しかしながら，跡地土壌中の全カドミウム濃度が増加しており，土壌に添加した

カドミウムの形態変化の可能性があることから，当該事項を確認するため，1 年目から 13 年目の夏作跡地土壌

を逐次抽出し，水溶性，置換態，キレート態，有機態の各形態のカドミウム濃度を測定した． 
汚泥肥料施用区において各々の形態の濃度を経過月数に対し 13 年目までの結果を単回帰分析したところ，

置換態 Cd，キレート態 Cd は上昇傾向を示したが，有機態 Cd は上昇傾向を示さなかった．  
しかしながら，抽出した各形態の Cd 合量に対するそれぞれの形態 Cd の割合は年ごとに変化はあるものの，

1 年目と 13 年目においてほぼ変動していなかった．このことから，土壌の状態で含有するカドミウムの形態が変

化することはあるが，土壌へのカドミウムの蓄積量の増加とカドミウムの形態変化に一定の関係性は認められな
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いと考えられた．  

また，作物への可給性との関連について各形態のカドミウム濃度と作物体中のカドミウム濃度との相関を確認

した結果，0.1 mol/LHCl-Cd がニンジン根：0.6255，ニンジン葉：0.6706，ホウレンソウ：0.6196 と作物体全てにお

いて他の形態と比較し高い相関が認められ，0.1 mol/LHCl-Cd で土壌中の可給態 Cd 濃度を推察可能であると

考えられた． 
作物や土壌への影響について明確な傾向が把握されたとは言えず，今後もモニタリングしていく必要がある． 
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Effect of Continuous Application of Sludge Fertilizer on Cadmium Absorption of the 
Crop and Accumulation of Cadmium in the Soil (Continued Report) 

- Winter 2020 and Summer 2021 - 
 

ASAO Naoki1, KOBAYASHI Ryoto2, MASUI Ryota2,  
MURAYAMA Kazuaki3 and ABE Fumihiro2 

 
1 Food and Agricultural Materials Inspection Center (FAMIC), Fertilizer and Feed Inspection Department, 

(Now) Nagoya Regional Center 
2 FAMIC, Fertilizer and Feed Inspection Department 
3 FAMIC, Fertilizer and Feed Inspection Department, (Now) Agricultural Chemicals Inspection Station 

 
We have been researching Cd absorption of the crop and accumulation in the soil used sludge fertilizer since 

2009. The soil is composed of the Andosol. We cultivated spinach in winter 2020 and carrot in summer 2021. Those 
crops were cultivated in the standard plot (SP) and the sludge-fertilizer-application plot (AP). In the SP, we used 
only chemical reagents for the crops. In the AP, we used 750 kg/10 a (fresh weight) of the sludge fertilizer and 
chemical reagents for the crops. The amount of nitrogen, phosphorus and potassium applied to each plot was 
designed based on the fertilization standard shown on the Saitama prefecture’s web site. The concentration of total 
cadmium in the crop, acid-solubility-Cd in the soil after each of the harvests were measured by the inductivity 
coupled plasma mass spectrometry (ICP-MS). As a result, the soil in the AP after the harvests has indicated a high 
concentration of the total-Cd compared with the soil in the SP since summer 2012. The concentration of total-Cd in 
the soil (from summer 2009 to summer 2021) showed significant increasing trend in the AP. The concentrations of 
cadmium in each crop harvested (from summer 2009 to summer 2021) in the SP and AP were less than that of the 
CODEX standard. We consider that it is necessary to be conducted further monitoring of the cadmium-transition in 
the soil from now on. 
 In addition, the accumulation of cadmium in the soil was observed from the results of the total cadmium 
concentration in the former soil, and the amount of 0.1 mol/L HCl-Cd is increasing year by year, and the 
available cadmium is also in the soil. It was thought to be increasing. In order to understand the cadmium in 
the soil in more detail, the soil from the 1st to the 13th year was extracted using water, ammonium acetate 
solution, EDTA solution, etc., and the cadmium concentration in each solution was measured. 
 
Key words   sludge fertilizer, continuous application, cadmium  
 

(Research Report of Fertilizer, 15, 108-134, 2022) 
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