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要　旨

　河川・海域堆積物における粒度と元素濃度の関係を研
究するため堆積環境の異なる河川・海域で採取された粒
度の異なる堆積物を分析した．河川堆積物中の主・微
量元素のほとんどは粒度の細粒化に伴って高濃度にな
る．しかし， K， Ba にはその傾向がなく， これは珪長質
岩類に由来するカリ長石が微細化しにくいためと考えら
れた．平野部の河川で得られた泥質堆積物では， P， Cu， 
Zn 等の濃度が中粒部よりも粗粒部で高い試料があった．
これら試料における粗粒な粒子は， 造岩鉱物由来の砕屑
物ではなく微小鉱物や植物片等に粘土質粒子が付着して
団塊化したものと考えられた．海底堆積物においても
多くの元素は粒度の細粒化に伴って高濃度になるが， 逆
に低濃度になる元素（Ca， Sr， As）， 顕著な濃度変化が
ない元素（Fe， Co， Ce， U， Y）があり， また日本海深
部の粘土質堆積物中には砂質～シルト質堆積物の数倍の

Mn， Mo が含有されている．海底堆積物中のCa， Sr の
濃度変化は貝殻片等の石灰質堆積物の増減に由来してお
り， As， Fe， Mn， Mo 等の濃度変化は風化・続成作用に
伴う溶出， 移動， 沈殿や新鉱物の生成等が原因と考えら
れる．

1． はじめに 

　堆積物や堆積岩の粒度と化学組成の関係についてはこ
れまでに多くの研究があり（北野， 1972）， その成果の
代表例として粗粒な砂質堆積物を起源とする砂岩と， 細
粒のシルト～粘土の大きさの粒子から構成される頁岩
の化学組成がまとめられている（第 1表， Turekian and 
Wedepohl， 1961；Bowen， 1979；Levinson， 1980）． 第
1 表によれば， Si， Ca， Hf， Zr は頁岩よりも砂岩中で
高く， 他の多くの元素は砂岩よりも頁岩中で高濃度であ
り， 粗粒な堆積物よりも細粒堆積物に多くの元素が濃集
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することを示唆している．しかしながら， Na， Bi， Ce， 
La， Tl， Y 等に関しては文献値がばらついており， 砂岩
と頁岩のいずれが高濃度であるかの判断ができない状況
にある．これは， データが編集された時点においては適
切な分析手法が少なく， 充分な基礎データが得られてい

なかったことを示すであろう．また， 堆積物の粒度変化
に伴って化学組成が変化する場合の河川堆積物と海底堆
積物の相違点やその成因について詳細かつ系統的な研究
は実施されていない．
　本研究では， 関東周辺地域で集水域の地質特性が明ら
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第 1表　砂岩・頁岩中の成分濃度の文献値 .

Table 1　 Reference values of the elemental concentrations for sandstone and shale.
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かな河川の堆積物 30 試料を新たに採取し， それを粒度
別に篩い分けして得られた 180 試料と， 新潟沖， 山形～
秋田沖， 東海沖から得られた種々の粒度を有する海底堆
積物 615 試料について主・微量元素を定量し， 粒度変化
に伴って化学組成が変化する原因としての造岩鉱物の機
械的な強度差， 生物濃縮や風化・続成作用の影響等につ
いて考察した結果を報告する．

2. 試　料

2. 1. 河川堆積物
　いずれも関東周辺の大小河川で採取したもので， 河川
名， 採取地点， 集水域の地質等を第 2表に示した．試料
1～ 11 は山間部の小河川の堆積物であり， 集水域に分布
する岩石種が安山岩類（試料 1～ 2）， 玄武岩類（同 3）， 

花崗岩類（同 4～ 7）， 斑糲岩類（同 8～ 9）， 変成岩類
（同 10 ～ 11）のいずれかにほぼ限定される堆積物であ
る．試料 12 ～ 30 は， 平野部の河川堆積物であり， この
うち 12 ～ 20 は栃木～茨城県下を流れる那珂川の下流域
と， 那珂川の支流で水戸市付近を流れる桜川（試料 14，
15）で採取した．試料 21 は茨城県下の鬼怒川， 22 ～ 24
は神奈川県下の酒匂川， 25 は千葉県下の洲貝川の堆積
物である．那珂川， 鬼怒川， 酒匂川の上流域には各種の
堆積岩類， 火成岩類等が分布し， 平野部には更新世以降
の風化火山灰を主体とする洪積層が分布する．洲貝川の
集水域は主として古第三紀以降の堆積岩類である．試料
26 ～ 30 は， 集水域が平野部の洪積層のみで構成される
堆積物であり， 茨城県下の霞ヶ浦北部に流入する全長約
14km の菱木川の最上流部（試料 26）から最下流部（試
料 30）にかけて採取した． 
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第 2表　河川堆積物の採取地点と集水域の地質 .

Table 2　Locality of the river sediments.
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2. 2. 海底堆積物
　本邦沿岸海域の海底地質図・表層堆積図の作成を主目
的としてこれまでに海洋調査船白嶺丸等による航海で
蒐集された試料のうち， 新潟沖（231 試料， 片山ほか， 
1991， 1994；池原ほか， 1994a；中嶋ほか， 1995）， 山
形～秋田沖（169 試料， 中嶋・片山， 1992；池原ほか， 
1994b；中嶋ほか， 1995）， 東海沖（217 試料， 池原ほか， 
1998；Ikehara et al., 1999）の堆積物を使用した．各採
泥点の緯度， 経度， 水深， 堆積物の船上記載等の詳細は
上記の報告書に示されているのでここでは割愛する．新
潟沖， 山形～秋田沖海域では， 砂質堆積物よりも泥質（シ
ルト～粘土）堆積物が卓越するが， 東海沖では泥質堆積
物に比べて砂質堆積物が多い．

2. 3. 岩石試料
　堆積物の粒度変化に伴って化学組成が変化する原因
の一つとして， 造岩鉱物の機械的な強度の差が考えら
れる．そこで， 幾つかの岩石試料を人為的に粉砕し， 粒
度別分析を実施することにした．試料としては化学組
成や含有鉱物に関する知見が集積されている地球化学
的標準試料を用いることにし， 岩種や組成を考慮して， 
JF-1（カリ長石）， JG-2（花崗岩）， JG-3（花崗閃緑岩）， 
JGb-1（はんれい岩）， JH-1（角閃石岩）， JP-1（かん
らん岩）， JR-1（流紋岩）， JA-1（安山岩）， JB-1（玄武岩）
を選定した．これら試料の化学組成等の詳細は Imai et 
al.（1995， 1998）を参照されたい．なお， 試料番号は
JF-1 が 31 であり， 以下上記の順に JB-1 が 39 である．

3. 試料処理， 粒度区分， 分析方法

3. 1. 河川堆積物
　各地点では小石， 落葉， ごみ等を除き， 約 1kg の試料
を採取して実験室に持ち帰り， 室温乾燥した． 篩を用い
て＜ 40， 40-60， 60-80， 80-150， ＞ 150 メッシュ部
分に篩い分けた．代表的試料については，＞ 150 メッ
シュ部分を更に 150-250， 250-400， ＞ 400 メッシュに
篩分けた．なお， 粒径 40 メッシュは 0.37mm， 60 メッ
シュは 0.246mm， 80 メッシュは 0.175mm， 150 メッシュ
は 0.104mm， 250 メッシュは 0.061mm， 400 メッシュは
0.037mmに相当する（地質調査所， 1979）．150 メッシュ
よりも粗粒部分は石川式めのう粉砕器で約 150 メッシュ
以下に粉砕し， 分析試料とした．
 
3. 2. 海底堆積物
　グラブ採泥で得られた試料の最表層部約 2cm をプラ
スチックケースに入れて持ち帰り， 約 20g を分取して乾
燥し， 石川式めのう粉砕器で約 150 メッシュ以下に粉砕
して分析試料とした．細粒な粘土質試料についても試料
の均質化のため粉砕器による処理を実施した．試料の粒

度区分は， 船上記載データをそのまま使用し， 粗粒砂， 
中粒砂， 細粒砂， 極細粒砂， 砂質シルト， シルト， シルト
質粘土， 粘土等に分けた．なお， 地学団体研究会（1996）
によれば， 粗粒砂の粒径は 1.0-0.5mm， 中粒砂と細粒砂
の境界粒径が 0.25mm（約 60 メッシュ）， 極細粒砂と粗
粒シルトのそれが 0.0625mm（約 250 メッシュ）， 粘土の
粒径は 0.0039mm 以下である．したがって， 河川堆積物
の＜ 40 メッシュは粗粒砂に， 150-250 メッシュは極細
粒砂に， ＞ 400 メッシュは中粒シルトに近い粒径を有し
ている．そして河川堆積物は粗粒部分の， 海底堆積物は
細粒部分の粒度がより詳細に区分されていると言える．
  
3. 3. 岩石試料
　各岩石標準試料の源岩約 100g をハンマーと鉄乳鉢で
長径約 2mm以下に粉砕し， 更に石川式めのう粉砕器で
40 メッシュよりも粗粒部分が約 15g になるまで粉砕し， 
＜ 40， 40-60， 60-80， 80-150， ＞ 150 メッシュ部分に
篩い分けた．150 メッシュよりも粗粒な各試料は約 150
メッシュ以下になるよう再粉砕し， 分析試料とした．

3. 4. 分析方法
　河川堆積物， 岩石試料：試料 0.1g をテフロンビーカ
（50ml）に採り，フッ化水素酸 4ml，過塩素酸 2ml，硝
酸 2ml で加熱分解し，蒸発乾固した後に塩酸（1＋ 1）
3 ml と精製水約 5ml を加えて加温・溶解した．メスフ
ラスコ（50ml）に移し入れ，精製水で標線まで希釈した．
本溶液中の各成分をセイコー電子工業製の SPS7700 型
ICP 発光分光分析装置を用い， 寺島ほか（2004a）の方
法で定量した．
　海底堆積物：試料 0.2g をテフロンビーカ（50ml）に
採り，フッ化水素酸 8ml，過塩素酸 3ml，硝酸 3ml を加え，
加熱分解し，蒸発乾固した．硝酸（1＋ 1）5ml を加え
て加温溶解した後メスフラスコに移し入れ， 精製水で正
しく 100ml とした．本溶液中のAl 等の主要成分は日本
ジャーレル・アッシュ製 IRIS Advantage/AP 型 ICP 発
光分析装置で， その他の微量元素は横川アナリティカシ
ステムズ製 HP-4500ICP 質量分析装置等を用い， 今井
ほか（2004）の方法で測定した．

4． 結　果
　
4. 1. 河川堆積物
　河川堆積物の粒度組成を第 3表に示した．概括的には
山間部の小河川（試料 1～ 11）では 60 メッシュよりも
粗粒な粒子が卓越する．平野部の河川では， 約半数の試
料は 60 メッシュよりも細粒な粒子に富み， 残りの半数
は山間部の小河川と同様に粗粒粒子に富んでいる．平野
部の河川で粗粒な粒子が卓越するのは河川水の流速が相
対的に速い場所や波浪の影響を受けやすい河岸付近であ
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る．全 30 試料の平均粒度組成によれば， 40 メッシュよ
りも粗粒な部分が 38％で最も多く， 150 メッシュよりも
細粒な部分は 7.3％のみである（第 3表）．
　河川堆積物の粒度別分析値を第A-1 表に， 主成分の結
果を図化して第 1図に， 少量～微量成分のそれを第 2図
に示した．主成分のうち， Al は粒度の細粒化に伴って
高濃度になり， 逆に Kは低濃度になるが， 他の成分では
一定の傾向は認められない．やや詳しく検討すると， Fe
に富む試料の多くは粗粒部分， 細粒部分に比べて中粒部
分の濃度が高い傾向があり， 一部試料のTi やMnに関し
てもその傾向は存在する（第 1図）．少量～微量成分の
場合は， 概括的には細粒部分で高濃度を示す．例外とし
てBa に富む試料は粗粒部分が高濃度で， V は中粒部分
で高濃度を示す試料がある．また， 那珂川で採取した試
料 12， 13， 18， 19 等におけるT．C濃度は， 最も粗粒な

＜ 40 メッシュ部分が最も高く， 中粒部分で最低値を示
し， 細粒部分では中間的である（第A-1 表）．これらの
試料では， P， Cu， Zn， T．S等の濃度も中粒部分で最低
値を示す．
　上記ように河川堆積物の粒度組成と成分濃度の関係は
複雑であるが， 全体的な傾向を把握するため全試料を対
象として粒度別の成分濃度平均値を求めて第 4表に， 更
に各粒度別の成分濃度／全粒度の平均成分濃度の関係か
ら粒度変化に伴う成分別濃度比を算出して第 3図に示し
た．第 3図からわかるように， Al， Ni， Sr は粒度の細粒
化に伴って高濃度になり， 逆に K， Ba は濃度を減じてい
る．その他の成分のうちTi， Fe， Mn， Mg， Ca， Na， V
は細粒化に伴って高濃度になり， 80 ～ 400 メッシュで
最高値を示し， 更に細粒化すると濃度を減じる傾向があ
る．P， Cu， La， Zn， T．C， T．Sの場合は， 概括的に
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第 3表　河川堆積物の粒度分布（重量％）.

Table 3　Grain size distribution of the river sediments (wt. %).
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第 1図　河川堆積物中主成分の粒度別濃度変化 .

Fig .1　 Variation of major element concentrations of the river sediments according to the grain size classification. The symbols and 
representative rocks distributed in the river basin are as follows. Solid circles, andesitic (samples 1, 2), basaltic (3), and igneous 
(22-24) rocks; Solid squares, gabbroic (8, 9) rocks; Open circles, sedimentary with igneous (12, 13, 16-21) rocks; Open squares, 
granitic (4-7) and metamorphic (10, 11) rocks.
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第 2図　河川堆積物中少量・微量成分の粒度別濃度変化 .

Fig .2　 Variation of minor and trace element concentrations of the river sediments according to the grain size classification. 
Symbols are the same as in Fig. 1.
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は細粒部が高濃度であるが，＜ 40 メッシュ部分よりも
40 ～ 150 メッシュ部分が低濃度である．

4. 2. 海底堆積物
　海底堆積物の分析値を検討した結果， 新潟沖， 山形～
秋田沖の堆積速度が遅いと考えられる海域の一部でBa
濃度が異常に高い試料（最高 1.25％）が認められた．こ
の原因は古い時代の生物活動に由来する可能性があり
（Sato et al., 2002）， 現世表層堆積物の粒度と化学組成の
関係を研究するデータとしては不適切なので， Ba 濃度
が 1000ppm 以上の 14 データは除外することにした．ま
た， 東海沖では熱水起源と考えられる高濃度のMn， Cd， 
Co， Ni， Pb 等を含む 2試料を除外した．
　海底堆積物中 41 成分の分析値から海域別， 粒度区分
別の平均値を算出し， 第 5 表に示した（個々の分析値は
現在進行中の沿岸海域地球化学図の作成終了時に公表予
定である）．CaO， Pb， Sr， V 等の海域別平均値にはか
なりの差が認められるものの， 粒度変化に伴う成分濃度
の増加あるいは減少の傾向は類似している．そこで， 河
川堆積物の場合と同様に全海底堆積物を対象として成分
別濃度比（各粒度の成分濃度／全粒度の平均成分濃度）
を算出し， 結果を第 4図に示した．多くの成分は細粒化
に伴って高濃度になるが， 幾つかの成分は異なる挙動を
示している．まず， Mn とMoは， 粗粒砂～シルトではほ
とんど濃度変化がないが， 粘土では砂～シルトの数倍の

高濃度を示す．Fe， Co， Ce， Sc， U， Y は， 試料が細粒
化しても高濃度にはならず， Ca， Sr， Asは細粒化に伴っ
て濃度を減ずる傾向がある（第 4図）．

4. 3. 岩石試料
　岩石試料を粉砕し， 粒度別に区分して得られた試料に
ついて主成分を分析した結果を第 5図に示した．試料
33（JG-3）， 35（JH-1）中のP， 31（JF-1）， 32（JG-2）
中の Na が細粒部で高濃度を示し， 38（JA-1）中の Ti， 
Fe， Mn は粒度の微細化に伴ってわずかに低濃度になる
が， その他の成分では顕著な濃度変化は認められない．
第 6表は， 分析した全 9試料中の 15 成分について粒度
別平均値を算出した結果である．最高値と最低値の差が
最も大きいのはP2O5（約 65％）であり， La（約 29％）， 
Cu（約 19％）もやや大きいが， 他の 12 成分における濃
度差は 8％以下である．

5. 考　察
 
5. 1. 粒度と元素濃度の変化を支配する要因
　堆積物の粒度と元素濃度の変化を支配する要因として
は， 造岩鉱物の機械的な強度差， 生物濃縮の影響， 風化・
続成作用の影響が考えられる．
　5. 1. 1. 造岩鉱物の機械的な強度差
　造岩鉱物の機械的な強度差の影響は， 4. 3 で述べた粉

���

��������������������
���� ����� ����� ��������������� ������� ����

�������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����

��������� ����� ����� ����� ����� ����� ����� �����

��������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����

������� ����� ����� ����� ����� ����� ����� �����
������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����
������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����
�������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����

������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����

�������� ����� ����� ����� ����� ����� ����� �����

�������� ��� ��� ��� ��� ��� ��� ���
�������� �� �� �� �� �� �� ��
�������� �� �� �� �� �� �� ��
�������� �� �� �� �� �� �� ��
�������� ��� ��� ��� ��� ��� ��� ���
������� ��� ��� ��� ��� ��� ��� ���
�������� ��� ��� ��� ��� ��� ��� ���
�������� ���� ���� ���� ���� ���� ���� ����
�������� ����� ����� ����� ����� ����� ����� �����

第 4表　河川堆積物中成分濃度の粒度別平均値の変化 .

Table 4　 V a r i a t i o n  o f  t h e  a v e r a g e  e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n s  o f  t h e  r i v e r  s e d i m e n ts 
according to the grain size classification.
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第 3図　河川堆積物中成分の粒度別平均濃度比（各粒度の成分濃度／全粒度の平均成分濃度）変化 .

Fig .3　 V a r i a t i o n  o f  t h e  a v e r a g e  e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n  r a t i o s  ( e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n  o f  e a c h  g r a i n  s i z e / a v e r a g e d  e l e m e n tal 
concentration of whole grain size) of the river sediments according to the grain size classification.

砕岩石の粒度別分析の結果から評価が可能であり， 粒
度の細粒化に伴ってP2O5 の濃度が増加するのは燐灰石
［Ca5（PO4）3（F， Cl， OH）］が微細化しやすいためと考
えられる．また， La， Cu も細粒部分で高濃度を示すが
（第 6表）， La の一部は燐灰石に伴う可能性がある．Cu
は特定鉱物に起因するのではなく， 鉱物の境界付近や
間隙に存在する部分があり（Soma and Seyama， 1986；
Murakami et al., 1991）， 粉砕時に微細な粒子と行動を共
にするためであろう．その他の成分の濃度差は 8％以下
であり， 鉱物の機械的な強度差の影響はさほど大きくな
いと言える．
　5. 1. 2. 生物濃縮の影響
　生物濃縮の影響で最も重要なのは， 海底堆積物におけ
る石灰質堆積物と珪質堆積物である．日本の沿岸海域
では， 水深の浅い海域や海底地形の高まりに貝殻とそ

の破片， 石灰藻， 珊瑚等に由来する石灰質の粗粒堆積物
が分布し， 珪質堆積物は水深の大きい海域に細粒堆積物
として分布する（寺島ほか， 2004b）． 4. 2 で述べたよう
に， 古い時代の堆積物では生物活動に起因するBa の濃
縮も考慮すべきである．生物濃縮の影響のうち陸上植物
により濃縮されやすい元素はP， Pb， Zn， Cd， Cu， Ca，
K等であり， 影響がないと考えられるのはTi， Al， Fe， 
Cr， Ni， V 等である（寺島ほか， 2004a）．4. 1 で述べた
ように， 河川堆積物中のT．C濃度の平均値は 60 ～ 80
メッシュ部分で最も低く， これよりも粗粒部， 細粒部で
は高濃度を示す（第 3図， D）．P， Cu， Zn 等の濃度変化
もT.C に類似しており， 生物濃縮の影響を示唆している
が， P， Cu， Zn 等の濃度変化はT.C の濃度変化よりも明
らかに小さく， またCa， Kの濃度変化はT.Cとは異なっ
ている．したがって陸上植物による顕著な生物濃縮の影
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第 5表　海底堆積物の粒度別分析結果 .

Table 5　Analytical results of the marine sediments according to the grain size classification.
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響は存在しないと考えられる．

　5. 1. 3.  風化・続成作用の影響
　上述のように， 岩石由来砕屑物の粒度変化に伴う元素
濃度の変化を支配する要因としての造岩鉱物の機械的な
強度差や， 生物濃縮の影響は限定的と考えられるため， 
風化・続成作用に伴う水和・炭酸化・酸化・加水分解・
溶解・移動・吸着・沈殿・再結晶等の影響が最も大きい
と考えられる．なお， Ohta et al.（2004）が指摘してい
るように， 粒度変化に伴う元素濃度の変化は， 源岩の種
類や砕屑粒子の供給源からの距離等によっても異なる
が， 本研究は河川～海底堆積物における全体的な傾向の
把握が主目的であるため， この議論は割愛する．

5. 2. 堆積物の粒度と砂岩・泥岩の化学組成
　極細粒砂（粒径 0.0625mm， 250 メッシュ）よりも粗
粒な砂質粒子から構成される堆積岩が砂岩で， シルト
（粒径 0.0625 ～約 0.004mm）及び粘土（粒径約 0.004mm
以下）の大きさの粒子に由来するのが泥岩であり， 全堆
積岩のうち 40 ～ 60％が泥岩とされている（地学団体研
究会編， 1996）．河川堆積物の平均粒度において150メッ

シュよりも細粒な部分は平均 7.3％であり（第 2表）， 河
川堆積物がそのまま堆積岩になるとすれば大部分は砂
岩になると言える．一方， 海底堆積物では泥岩に対応す
る細粒部分の重量百分率は新潟沖 73％， 山形‐秋田沖
79%， 東海沖 39％（第 4表より計算）で海域によりばら
つきがあるが， 全体の平均は 63％であり， 河川堆積物が
粗粒であることを考慮すると全堆積岩の 40 ～ 60％が泥
岩とされていることと調和する．
　1. で述べたように， 砂岩と頁岩の成分濃度は第 1 表
のようにまとめられており， 砂岩に多く含有される成分
はSi， Ca， Hf， Zr であり， Ti， Al， Fe， Mg， K， P 等の
主成分や多くの微量成分は頁岩中で高濃度を示す．Na， 
Bi， Ce， La， Tl， Y については文献値にばらつきが認め
られ， 砂岩と頁岩のいずれに濃集するかの結論は得られ
ていない．

5. 3. 河川堆積物の粒度と化学組成
　苦鉄質鉱物に多く含有される Ti， Fe， Mn， Mg， Ca， 
V と主として斜長石に由来すると考えられる Na は 80
～400メッシュ部分で高濃度を示す傾向がある（第3図）．
これは岩石中の主要な苦鉄質鉱物（かんらん石， 輝石， 

第 5表　つづき .
Table 5　Continued.
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角閃石， 磁鉄鉱， チタン鉄鉱等）や斜長石が風化に伴っ
て 80 ～ 400 メッシュの砕屑物になりやすいためであろ
う．Al， Ni， Sr の濃度は， 最も微細な粒度区分（＞ 400
メッシュ）で最高値を示す．この場合， 岩石の風化に伴っ
て鉱物粒子から溶出した成分が水和酸化物等として再沈
殿し， 微細な粒子と行動を共にしていることが考えられ

る．Kと Ba は， 他の成分とは逆に微細化に伴って低濃
度になる（第 3図， C）．この原因は， 主としてKに富む
花崗岩質岩石において粒度の細粒化に伴ってK濃度が低
下するためであり， 火山岩類や苦鉄質火成岩の場合は粒
度変化に伴うK濃度の明らかな変化は認められない（第
1図）．花崗岩類を母材とする細粒堆積物がKに富まな

第 4図　海底堆積物中成分の粒度別平均濃度比（各粒度の成分濃度／全粒度の平均成分濃度）変化 .

Fig .4　 V a r i a t i o n  o f  t h e  a v e r a g e  e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n  r a t i o s  ( e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n  o f  e a c h  g r a i n  s i z e / a v e r a g e d  e l e m e n tal 
concentration of whole grain size) of the marine sediments according to the grain size classification.
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第 5図　岩石標準試料の源岩を粉砕した場合の粒度別成分濃度変化 .

Fig .5　 V a r i a t i o n  o f  t h e  e l e m e n t a l  c o n c e n t r a t i o n s  o f  g r o u n d  r o c k  r e f e r e n c e  s a m p l e s  a c c o r d i n g  t o  t h e  g r a i n  s i z e  c l a s s i f i c a t i on. 
Sample: 31, JF-1; 32, JG-2; 33, JG-3; 34, JGb-1; 35, JH-1; 36, JP-1; 37, JR-1; 38, JA-1 and 39, JB-1.
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い原因は， Kの主要部分がカリ長石に由来しており， カ
リ長石は風化抵抗性が大きいため微細粒子になりにくい
ためと考えられる．マグマの結晶作用において， Ba は
カリウム鉱物に含まれることが知られており（Mason， 
1966）， これがKと Ba の挙動が類似する原因であろう．
 P， Cu， T.C 等の濃度が中粒部分よりも粗粒部分で高く
なる原因を検討した．まず， 試料の採取地点に関しては， 
山間部の小河川ではそのような試料は得られず， 平野部
の流れのゆるやかな場所で採取された試料に多い傾向が
あった（第A-1 表）．第 6図は， 河川堆積物中の 40 メッ
シュよりも粗粒部分の割合（第 3表）と T.C 濃度の関
係を示したものである．T.C に富む（4％以上）堆積物
は粗粒部分の割合が少ない試料（5％以下）である．T.C
に富む粗粒部の未粉砕試料を観察した結果， 岩石由来の
砕屑粒子はほとんど含まれず， 微小な鉱物や植物片に粘
土質の堆積粒子が付着して団塊化したと考えられる粒
子であった．しかしながら， 本来微細な粒子として存在
すべき堆積物が単純に凝集・固結したのであれば， Al， 
Ni， Sr 等も粗粒部分が高濃度になるはずである．中粒
部分よりも粗粒部分が高濃度を示す成分が P，Cu 等に
限定される理由としては， 前述の生物濃縮の影響に加え
て有機物による元素の選択的な吸着作用等を考慮すべき
であろう．

5. 4. 海底堆積物の粒度と化学組成 
　5. 4. 1. 粗粒堆積物で濃度が高い元素：Ca， Sr， As 
　粒度の細粒化に伴ってCa， Sr の濃度が低下する（第
4図）原因は， この両元素の主要供給源が貝殻片等の石

灰質堆積物であり（Ohta et al., 2004， 2007）， 粒度の細
粒化に伴って石灰質堆積物が急激に減少するためであ
る． 一般的には， As は砂岩よりも頁岩中に多く含まれる
が（第 1表）， 本研究結果ではCa， Sr と同様に細粒化に
伴って濃度が低下している（第 4図）．新潟沖海域では， 
As（31 ～ 141ppm）に富む砂質堆積物は鉄（Fe2O37.19
～ 18.36％）にも富んでおり， 上越市北方の関川の河口
周辺海域に分布する．関川の集水域には妙高， 黒姫， 飯
縄等の火山が分布し， それらに伴う多くの温泉もある．
今井ほか（2004）によれば， 関川の下流域堆積物に含ま
れる As 濃度は平均 27ppm（n ＝ 2）で周辺河川よりも
明らかに高い．火山・温泉活動に伴って関川からはFe， 
As に富む堆積粒子・河川水が供給され， 海水との混合
により Fe と As に富む砂質堆積物が生成・堆積してい
ることが考えられる．
　5. 4. 2.  粒度変化にともなう濃度変化が小さい元素：

Fe，  Co， Ce， Sc， U， Y
　Fe， Co， Sc は苦鉄質鉱物に多く含まれ， 砂岩よりも
頁岩中で高濃度を示す（第 1 表）ことから， 粒度の細
粒化に伴って高濃度になることが期待される．しかし， 
Ce， U， Y も同様であるが， 粒度が細粒化しても元素濃
度は増加しない（第 4図）．新潟～山形～秋田沖の堆積
速度が遅い海域の堆積物には海緑石等続成作用に伴って
生成した粗粒鉱物の存在が確認されており（寺島ほか， 
1995a）， 本来ならば細粒粒子と行動を共にするFe， Co， 
Ce， Sc， U， Y 等の一部が続成作用に伴って粗粒鉱物に
取り込まれ， 結果として粒度変化に伴う元素濃度変化が
小さくなっていることが考えられる． 
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第 6図　 河川堆積物中の粗粒部分（<40 メッシュ）の含有
率と全炭素濃度の関係 .

Fig .6　 P l o t  o f  t h e  t o t a l  c a r b o n  c o n c e n t r a t i o n  v s  c o a r s e  f r a c t i on 
(<40 mesh) abundance of the river sediments.
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第 6表　岩石標準試料の粒度別分析結果 .

Table 6　 Analytical results of the rock reference samples according 
to the grain size classification.
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　5. 4. 3. 粘土でのみ高濃度を示す元素：Mn， Mo
　日本海深部の粘土質堆積物に多量のMnが含有されて
いることは浜口・太田（1953）の研究以来多くの報告が
あり， その高濃度の原因は還元的な堆積層から溶出した
Mn イオンが酸化的な環境下で再沈殿する， いわゆる続
成作用に伴う濃集である（Lynn and Bonatti， 1965， 木
下， 1981，）． Moに関してもMnとほぼ同様な濃集機構が
考えられており（木下， 1981）， 筆者らの考えも同様で
ある．ただし， 深海底のマンガン団塊の化学組成によれ
ば， Mn， Mo 以外に Cu， Ni， Co， As 等も高濃度になる
ことが期待されるがこれら元素は濃縮されておらず， こ
の原因は低温で高い溶存酸素濃度を有する日本海深層水
の影響と考えられるが， 詳細は今後の研究課題である．
　5. 4. 4.  細粒堆積物で高濃度を示す元素：Ti， Al， Ba，   

Be， La，  Nb， Th， Cr， Ga， Sn， Ta， Zn， Na， 
K， Cs，   Cu， Ni， Li， Tl， Rb， Mg， Cd， Zr， V， 
Bi， P， Sb， Pb，  Hf 

　これら元素の大部分は砂岩よりも頁岩中で高濃度を示
すとされている元素であり（第 1表）， 従来の研究結果
と矛盾しない． Zr， Hf はこれまで砂岩中で高濃度とさ
れているが（第 1表）， 本研究結果では他の元素と同様
に細粒堆積物で高い．Hg 濃度と粒度変化の関係は不明
瞭である（第 5表）．これは主として人為的に供給され
たHg が佐渡島の北西海域や阿賀野川の河口付近の堆積
物で高濃度を示すためであり， 人為的な影響がない海域
では他の微量元素と同様に粒度の細粒化に伴って高濃度
になる（寺島ほか， 1995b）． 本研究では Si は分析しな
かったが， 濱田（1997）による石狩湾堆積物の例では粗
粒堆積物中で高く， 細粒化に伴って低濃度になり， 金井
ほか（1993）による砂漠堆積物でも同様である．また， 
Si 濃度は頁岩に比べて砂岩中で高い（第 1表）ことか
ら， 岩石由来の砕屑物を主体とする堆積物では粗粒部分
で高く， 細粒化に伴って低濃度になると考えられる．し
たがって石灰質堆積物や珪質堆積物の影響及び続成作用
に伴って生成する鉱物や濃集する元素の影響を除外する
と， Si 以外のすべての主・微量成分元素と有機物， 水分
等は粒度の細粒化に伴って高濃度になり， Si のみが低濃
度になると考えられる．

5. 5. 河川堆積物と海底堆積物の相違  
　5. 4. 3 ～ 5. 4. 4 で述べた河川堆積物と海底堆積物の
粒度変化に伴う元素の挙動を比較すると次のような相違
点がある．1）Ca， Sr は， 河川堆積物では概括的に粒度
の細粒化に伴って高濃度になる（第 3図）が， 海底堆積
物では逆に低くなる（第 4図）． 2）Fe， Mn は， 河川堆
積物では粗粒部から中粒部にかけて濃度が増加する（第
4表）が， 海底堆積物では粗粒部～中粒部での顕著な濃
度変化はない（第 4図）． 3）K， Ba は， 河川堆積物では
粗粒部が高濃度で粒度の細粒化に伴って低くなり（第 3

図）， 海底堆積物では逆にやや増加する（第 4図）．
　上記 1）の Ca， Sr 濃度の相違は， 海底堆積物中には
貝殻片等の生物起源の粗粒堆積物が存在するのに対し
て， 本研究で分析した河川堆積物には貝殻片等がほとん
ど含まれないためである．2）の Fe に関しては， 海底堆
積物では続成作用に伴って海緑石等の粗粒鉱物が生成す
るのに対して河川堆積物ではこの影響がなく， Mn の場
合は河川堆積物では源岩に由来する造岩鉱物中のMn濃
度の影響が大きいのに対して海底堆積物では続成作用に
伴う溶出と濃縮の影響が大きく， 粘土質堆積物中でのみ
顕著な高濃度を示すためと考えられる．3）の河川堆積
物中のK， Rb が粗粒部分で高濃度を示す主な原因はカ
リ長石の存在である（5．3参照）が， 海底堆積物の粗粒
部分ではカリ長石よりもK， Rb に乏しい貝殻片等の生
物源堆積物が卓越し， また海底堆積物の細粒部分には海
塩由来のK， Rb が含有されるため相対的に細粒部分が
高濃度を示すと考えられる．

6. まとめ

　堆積物の粒度変化に伴う元素の挙動を明らかにするた
め， あらかじめ粒度別に篩い分けを行った河川堆積物及
び粒度の異なる海底堆積物の化学分析を実施し，以下の
結論を得た．
　1）岩石由来砕屑物の粒度変化に伴って元素濃度が変
わる原因としての造岩鉱物の機械的な強度差， 生物濃縮
の影響は限定的であり， 主として風化・続成作用の影響
と考えられた．
　2）河川堆積物中の Si 以外の主・微量元素は， 概括的
には粒度の微細化に伴って高濃度になる．しかしK， Ba
にはその傾向がなく， 特に花崗岩類地域の堆積物では粗
粒部分の方が高濃度であった．これは花崗岩類の風化変
質に伴ってカリ長石が細粒部よりも粗粒部に多く含まれ
るためと考えられた．
　3）平野部の河川で採取した泥質堆積物では， P， Cu， 
T.C 等の濃度が中粒部よりも粗粒部で高い場合があっ
た．粗粒部の未粉砕試料を観察した結果， 砕屑物粒子は
少なく， 微小鉱物や植物片に粘土質粒子付着して団塊化
したものと考えられた．
　4）海底堆積物においても多くの元素は粒度の微細化
に伴って高濃度になるが， 逆に低濃度になる元素（Ca， 
Sr， As）， 顕著な濃度変化を示さない元素（Fe， Co， Ce， 
U， Y）が存在する．
　5）海底堆積物中のCa， Sr の主要供給源は貝殻片等の
石灰質堆積物であり， 粒度が微細化すると石灰質の堆積
粒子が急激に減少するためこれらの元素が低濃度になる．
　6）海底粗粒堆積物におけるAs の高濃度や， 粒度が変
化してもFe， Co 等の元素濃度に顕著な変化が認められ
ない現象は， 風化・続成過程における元素の移動・濃集
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や新たな鉱物の生成が原因と考えられた．
　7）日本海深部の粘土堆積物にはシルト～砂質堆積物
の数倍程度のMn， Mo が濃縮されている．Mn について
は還元的な堆積層から溶出したMnイオンが酸化的な環
境下で再沈殿したものであり， Mo も同様な機構で濃集
したと考えられた．
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第 A-1 表　河川堆積物の粒度別分析結果 .

Table A–1　　Analytical results of the river sediments according to the grain size classification.
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第A-1 表　つづき .
Table A–1　　Continued.
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