
Abstract: The geochemical composition of bottom sediments collected in 2016 from Lake Shinji, 
southwest Japan, was examined to evaluate the sedimentary environment. The distribution of 
elevated levels of Zn, MnO and P2O5 show considerable accumulation of these elements in the 
lake. This data set was compared with published measurements of samples collected in 2006 
to document changes in the lake environments and input by human activities. Zn, Pb and P2O5 
contents are similar in 2016 and 2006 samples based on variation ranges and mean values in 
box plots. Considerable change can be observed in MnO and TS (total sulfur) content suggesting 
reducing conditions in bottom sediments. Cu content also shows increased values in 2016 samples, 
compared to 2006, which is suggestive of relatively reducing conditions, lowered sedimentation 
rates, and inputs from Lake Nakaumi. This is due to higher Cu content in the bottom sediments of 
Lake Nakaumi related to historical Cu mining in the Nakaumi catchment. This history can be seen 
in the variation of Cu content in cores from Lake Nakaumi. 
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は　じ　め　に

　湖内の堆積物は流域河川から運搬された砕屑物や
湖内で生産された物質および一部の空中輸送された
粉塵が混合して形成されたものである．堆積物の地球
化学的分析（多元素組成分析）はこれらの様々な物
質の起源や堆積環境に関する評価を行う研究手法の
1 つである．宍道湖は斐伊川および周辺の河川から運
搬された砕屑物と大橋川から流入する懸濁物質，湖
内での生物生産によって形成された有機物（プランク
トン），湖内の酸化還元環境の変化により生成される
物質などが総合して底質を形成する．完新世最終氷
期以降に海跡湖としの環境変遷が生じ，宍道湖・中
海という連結湖を形成している（徳岡ほか，1990）．汽
水湖である特性から宍道湖では中海と同様に夏場は
水塊に成層構造が発達して，底層が貧酸素化し還元
的環境が発生する（徳岡ほか，2001；清家ほか，2004；
山室ほか，2011）．これらの要素に加え，人間活動に
よりもたらされる重金属の蓄積過程が堆積物に記録さ
れている．
　これまで宍道湖の底質の地球化学分析については
橋谷ほか（1988）が柱状試料を採取して，たたら製
鉄による元素組成の変化を議論している．また，表
層堆積物については横田ほか（1988）が Cu，Zn，Pb，
Mn ほかの元素の水平分布を報告している．有機地球
化学的分析では Sampei et al. (1994) が柱状試料を用
いた検討により，宍道湖の環境の歴史的変化と有機
物の分解について議論している．また，宍道湖にお
ける縄文海侵に伴う環境変化について地球化学的検
討を行った研究がある（Ishiga et al., 2000）．2000 年以
降についての広域にわたる底質の検討は Ahmed et al. 
(2011) に限られており，最近の堆積物についての地球
化学的検討のための新しい試料が必要である．
　本論では筆者の一人（KS）が長期モニタリングの一
環として採取した宍道湖・中海の表層堆積物を用いて，
多元素組成分析値からの環境評価の結果をまとめる．
このモニタリングでは 2006 年にも同様の地点で表層
堆積物が採取され，Ahmed et al. (2011) が 51 試料の
多元素組成分析値を公表しているため，今回採取さ
れた 2016 年試料の分析結果との比較を行い，10 年間
での湖盆全体での変化についても合わせて議論する．
なお試料の堆積年代については宍道湖の西方ほど堆
積速度が速く，中部から東部にかけて堆積速度は遅
くなっているので，すべてが同じ年代の堆積物を代表
するわけではない．

分　析　結　果

　各元素の分析値をみるとすべての元素の値の変化
が大きいことがわかる（表 1）．特に堆積環境や人間
活動に関連して含有量が変化する Pb, Zn, Cu, V,  TiO2, 
Fe2O3, MnO および P2O5 などについては顕著である．
そこで人為的影響のない地質時代の堆積岩の組成を
比較のためにペルム紀の海成頁岩（JSL-1）の値（Imai 
et al., 1996）を表 1 に示した．この標準試料は多数の
分析値をもとに推奨値が与えられているので，比較資
料としては有用である．微量元素の中で，Pb, Zn, Cu, 
Ni, Cr, V などは最大値で JSL-1 の値に比較して有意
に高い．平均値では Cu, Ni, Cr などは低くなっている．
一方，後背地の地質に関係して含有量が変化する Y, 
Nb, Th, Sc, TiO2 などは平均値では有意な差がなく，Y, 
Nb, Sc は最大値においても JSL-1と類似した値を示す．
Th が 31 試料で 15 ppm 以上と高い（最大値，18 ppm）．

試料採取と分析方法

　底質試料は図 1 に示す宍道湖のモニタリング地点
（グリッド間隔は約１km，地点数 74）においてエクマ
ンバージ式採泥器を用い，堆積物表層の 1 cm 程度
を採取した．その後冷凍し凍結乾燥を行って分析に
用いた．分析に用いた試料は主に泥質堆積物である．
採取された試料の内，礫質なもの（試料番号 23, 35, 
71, 72, 73）および分量が十分でなかったもの（43）に
ついては分析を行わなかった．
　試料を 160 ℃ で 48 時間乾燥させ，試料の水分並
びに揮発性成分を除去した．試料を自動メノウ乳鉢
で 40 分程度粉砕して 200 メッシュサイズ以下の粉体
にした．この粉体を塩化ビニル製リング（φ30 mm）中
に適量充填して加圧整形し，分析用ディスクを作成し
た．加圧はプレス機を用いて 200 kN で 1 分間行った．
蛍光 X 線分析装置（Rigaku RIX 2000）を用いて，微
量元素 （As, Pb, Zn, Cu, Ni, Cr, V, Sr, Y, Zr, Nb, Th, Sc, 
TS, F, Br, I, Cl [ppm]）および主元素組成（TiO2, Fe2O3, 
MnO, CaO, P2O5 [wt%]）を求めた．TS は全イオウを，
Fe2O3 は全鉄を示す．主元素の分析値は地球化学分
析の表記に従い酸化物として示した．分析結果を表 1
に示す． なお試料は脱塩していないために Cl が高い
濃度で検出されているものもある（表 1）．TS について
は海水では硫酸イオンとして 0.265 wt% 含まれている
が，宍道湖の底層水は 5 ～ 10 psu 程度であるので，
本論での TS はほぼ硫化物態のイオウと見なされ，硫
酸態イオウ量の大きな影響はないと考える．
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各元素の水平分布

　堆積環境や人為的な影響を受ける元素（Zn, MnO
および P2O5）について水平分布を検討した（図 2，3，
4）．MnO 含有量については 0.30 wt% を超える地点が
多数ある（図 3）．湖盆の北部中央と南部の来待周辺
の水深の浅い地点でも 0.40 wt% を超えている．堆積
物中の Zn 含有量は宍道湖でも他の都市（広島，岡山
など）周辺の水域の場合（石賀ほか，2003 ) と同様，
鉄とともに都市化に関連して増加する（Ahmed et al., 
2011; Ishiga et al., 2018）．水平分布では湖盆中央部か
ら西方にかけて180 ppm 以上の地点が見られる（図 2）．
この境界値を用いたのは，瀬戸内海の沿岸域の都市
部の干潟の堆積物について（石賀ほか，2003），高い
値の 180 ppm (Fe2O3 含有量が 6 wt%) と比較したこと
による．宍道湖における重金属の水平分布は横田ほか

（1988）においても報告があり，試料採取が行われた
1982 年当時での Zn 含有量の境界値 140 ppm を超え
る地点が増加している．

Fe2O3, MnO, P2O5 などは最大値では JSL-1 に比較して
極めて高い値を示す．CaO や Sr はシジミなどの炭酸
塩の砕屑物に関連して変化する．

考　察

各元素の水平分布から見た人為的負荷
　MnO 含有量については，湖盆の大半の地点で 0.3 
wt% を超え（図 3），横田ほか（1988）で示された境界
値（0.1 wt%），を 30 年の経過により顕著に超過した．
橋谷ほか（1988）の宍道湖西部のコア試料最上部の
マンガン含有量は 0.14 wt% 程度であるので，この論
文の値と比較しても MnO 含有量は著しく増加してい
る．また，湖北の中央部では 0.4 wt% 以上の地点が
見られる（図 3）．したがって，宍道湖底層での還元化
に伴い Mn の溶出が進行して，コロイド状や鉄化合物
に吸着して（横山ほか，2013）マンガン化合物（製品
評価技術基盤機構，化学物質評価研究機構，2008）
が SS に含まれると考えられる．これは湖心での柱状
試料の重金属含有量の垂直変化からも明らかである

図 1　宍道湖の位置図と宍道湖における 2016 年の底質表層試料採取地点（エスチュ
アリー研究センター長期モニタリング地点）．グリッドは約 1 km 間隔，74 地点．灰
色部分は Yamamuro and Koike（1998）による含泥率が 90 % 以上の範囲を示す．．
Fig. 1  Map showing Lake Shinji and localities of bottom sediment samples collected in 
2016 (long term monitoring sites by Estuary Research Center of Shimane University). 
Grids are 1 km apart, totally 74 sites. Grey part indicates the sediments of mad contents 
over 90 % reported by Yamamuro and Koike（1998）.
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　P2O5 含有量については宍道湖東部大橋川付近の
地点を除いて 0.20 wt% 以上と高い値を示す（図 4）．
JSL-1（Table 1）において P2O5 含有量は 0.20 wt% とさ
れている．日本の上部大陸地殻組成では 0.12 wt% と
されており（Togashi et al., 2000），この値よりも高い値
を持つ．
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表 1　宍道湖における 2016 年の底質表層試料（エスチュアリー研究センター長期モニタリング地点）の多元素組
成（蛍光 X 線分析結果）．
Table 1  Multielement compositions (X-ray fluorescence analysis) of bottom sediments of Lake Shinji collected in 2016 
(long term monitoring sites by Estuary Research Center of Shimane University).

sample As Pb Zn Cu Ni Cr V Sr Y Nb Zr Th Sc TS F Br I Cl TiO2 Fe2O3 MnO CaO P2O5



43

宍道湖の 2016 年採取底質の地球化学分析からみた堆積環境の変化

図 2　宍道湖における 2016 年の底質表層試料の Zn 含有量（蛍光 X 線分析結果）
を示す．灰色の範囲は 140 ppm 以上の地点．濃い灰色の範囲は 180 ppm 以上の地点．
Fig. 2  Counter map showing concentrations of Zn measured by X-ray fluorescence 
analysis of bottom sediments of Lake Shinji collected in 2016. Grey area shows Zn over 
140 ppm and dark grey area shows over 180 ppm.

図 3　宍道湖における 2016 年の底質表層試料の MnO 含有量（蛍光 X 線分析結果）
を示す．灰色の範囲は 0.3 wt% 以上の地点．濃い灰色の範囲は 0.4 wt% 以上の地点．
湖盆南部の来待にも 0.4 wt% 以上の地点がある．
Fig. 3  Counter map showing concentrations of MnO measured by X-ray fluorescence 
analysis of bottom sediments of Lake Shinji collected in 2016. Grey area shows MnO 
over 0.3 wt% and dark grey areas show over 0.4 wt%. MnO contents of over 0.4 wt% can 
be seen in Kimachi of southern part of the basin.
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図 4　宍道湖における 2016 年の底質表層試料の P2O5 含有量（蛍光 X 線分析結果）
を示す．灰色の範囲は 0.2 wt% 以上の地点．濃い灰色の範囲は 0.3 wt% 以上の地
点．Fig. 4  Counter map showing concentrations of P2O5 measured by X-ray fluorescence 
analysis of bottom sediments of Lake Shinji collected in 2016. Grey area shows P2O5 over 
0.2 wt% and dark grey area shows over 0.3 wt%. 
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（Ishiga et al., 2018）．
　Zn については 180 ppm を超える地点が湖盆の中央
から西部にかけての広い範囲に存在することや（図 2），
その他の地点についても 170 ppm 以上の地点が多数
存在する．Zn は多種多様な工業製品に使用され（真
室ほか，1980；岩崎ほか，2007），水環境中では種々
な形態の亜鉛が蓄積する（内藤ほか，2007）．Zn の還
元的な環境での堆積物への蓄積については，ZnS や
(Zn, Fe)S などの硫化物が推定されている（Tribovillard 
et al., 2006）．流域からの負荷量については下水処理
の面的整備に関連しており（松江市，2017），2014 年に
下水処理が 100 % に達したことが負荷量を抑制してい
るといえる．しかし，湖内に蓄積した汚濁物質は低減
されることがないことを湖心の柱状試料（Ishiga et al., 
2018）や次に述べる今回の 2006 年の結果との比較結
果は示している．その 1 つの要因として農用地からの
濁水の流入も考慮する必要がある．
　P2O5 についてはほぼすべての試料で 0.2 wt% 以上であ
り，斐伊川河口付近の試料では 0.3 wt% 以上となっている．
湖心の柱状試料の分析結果では 1950 年以前は Zn=108 
ppm, Pb=28 ppm 前後 , P2O5=0.12 wt% 程度であった．Zn

は 1950 年以降宍道湖周辺地域での人口増加と人為的な
負荷の増加により増加したと考えられる．P2O5 は湖水の
富栄養化のさらなる進行および底層の還元化によるP 溶出

（清家ほか，2004）により増加してきたといえる．

2006年の分析結果との比較
　堆積物の元素組成は粒度組成の違いによって変化する
ため，各元素をクロスプロットとして表すことが一般的で
ある．各微量元素と TiO2, Fe2O3 とは正の相関を持つの
で，判別図などではそのような手法が用いられる．Fe およ
び Zn は人間活動で最も使用されている金属であり（内藤
ほか，2007），堆積物に含まれる微量元素の中では Zn の
含有量が最も高いことが多い（Togashi et al., 2000）．そこ
で Fe2O3 とこれらの重金属とを比較したグラフ（石賀ほか，
2003）を作成した（図 5）．Fe は還元的環境では堆積物中
に硫化物（FeS）もしくは Fe2O3 として含まれると考えられ，
その他の重金属も硫化物もしくは鉄鉱物に吸着して存在
すると思われる（Tribovillard et al., 2006）．Fe を含む鉄鉱
物や微量元素は粒度組成により含有量が異なる（Johnson, 
1993）．そのため粒度が細かくなるほど両者の含有量は増
加する（Taylor and McLennan, 1985 ; Roser, 2000；石賀ほか，
2003）．Fe2O3 と重金属のグラフ（図 5）では右上がりの方
向は堆積物の細粒画分を示す．このようにして重金属に
ついて堆積物の粒度組成をも考慮した評価を行うことが
可能である（図 5）．グラフには 2006 年の結果（Ahmed et 
al., 2011）も合わせて示した．Zn, Pb および Cu は 2016 年
および 2006 年の試料ともに正の良い相関を示す．Fe2O3 と
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図 5　宍道湖における表層試料の 2006 年（Ahmed et al., 2011）と 2016 年試料に
おける Fe2O3 と Zn, Pb, Cu(ppm), MnO, P2O5, TS(wt%) 含有量をクロスプロット．
Fig. 5  Cross plots of concentrations of Fe2O3vs Zn, Pb, Cu(ppm) and MnO, P2O5, TS 
(wt%) of bottom sediments of Lake Shinji collected in 2006 (Ahmed et al., 2011).
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これらの元素の高い方がより細粒度な堆積物試料である．
グラフの中で Fe2O3 が 2 wt% 前後のグループが見られる
が，これらは湖岸の粗粒堆積物であり，貝殻片などで希
釈されて相関から外れたものと考えられる．Zn と Pb のグ
ラフにおいては両年代試料のプロットがほぼ重なり合って
いる．一方，Cu のグラフでは 2016 年試料がやや高い範囲
にプロットされている．
　MnO と P2O5 のプロットでは両年代の試料ともに分散が

見られるが，2016 年試料では Fe2O3 が 10 wt% 程度の試
料については両元素ともに垂直な分布を示す．このことは
MnO および P2O5 についてはより細粒な堆積物については
，Fe を含む物質の粒度組成にかかわらず，含有量の変化
が生じていることを示し，Fe とは両元素の動態が異なるこ
とを示唆する．TS については 2016 年試料で MnO と同様
に 2006 年試料よりも高くなっていることがわかる．
　このような両年代の変化をより明瞭に示すために箱ひげ
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図 6　宍道湖における表層試料の 2006 年（Ahmed et al., 2011）と 2016 年試料に
おける Zn, Pb, Cu(ppm), MnO, P2O5, TS(wt%) 含有量の箱ひげグラフ．ボックスは 25
パーセンタイルと 75 パーセンタイルを示し，中央値が水平な実線で示される．
Fig. 6  Box plots of Zn, Pb, Cu (ppm) and MnO, P2O5, TS (wt%) concentrations of 
bottom sediments of Lake Shinji collected in 2006 (Ahmed et al., 2011) and 2016. Box 
encloses 25 % and 75 % of data and the horizontal bar illustrates median.
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グラフを作成した（図 6）．このグラフでは Zn, Pb および
P2O5 においては両年代の試料で有意な差は見られない．
中央値においても両年代試料はほぼ同じである．したが
って，この 10 年間では周辺からの人為的な負荷量は横ば
いであることが示唆される．しかし，MnO, Cu や TS につ
いては 2016 年試料が高くなっている．MnO の増加は還元
的な底層での Mn の溶出とそれらのコロイド状物質や鉄
鉱物への吸着などにより堆積物中に濃縮していると考えら
れる（Ahmed et al., 2011）．宍道湖での柱状試料について
も鉛直上位方向への MnO の増加は示されていた（橋谷ほ
か，1988）．また，最近の極めて高い濃縮傾向（表層試料
で MnO=0.31 wt%）も報告されており（Ishiga et al., 2018；
コア試料の採取は 2010 年），宍道湖の底質は 2006 年に
比較してより還元的になってきていることを示唆する．

　Cu 含有量については 2016 年試料で 2006 年試料に
比較して増加している．Ishiga et al. (2018) コアの表層
試料では Cu=36 ppmでありさらに含有量は高くなって
いる．このことは底層の還元化の進行による Cu の存
在量の増加を示唆するかもしれない．また，近年宍
道湖の底層の堆積速度が遅くなってきていることも指
摘されていて（野村，2016），粘土鉱物などの砕屑粒子
による希釈効果が低下していることも考えられる．ま
た，宍道湖には大橋川を通り中海からも浮遊物質が
供給されている．中海の堆積物は飯梨川や意宇川ほ
かの河川からの砕屑物が供給されているが，意宇川
流域には宝満山鉱山（主に Cu を採掘していた）が存
在する．現在は稼行されていないが，中海底層の Cu
含有量は高い（最大値；Cu=51 ppm）ことが報告され
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