
は じ め に

近年環境問題への関心の高まりから, 全国各地
で地球化学図が作成され, それをもとにした地球
環境評価が行われている (例えば, 椎川ほか,
1984；上岡ほか, 1991；����������., 1994；

太田ほか, 2002, 2003). 我々の研究室でも, 卒
業研究として福岡県内で地球化学図の作成にとり
かかった (室見川・那珂川流域：伊藤, 2004	
；
今川・祓川

はらいがわ

流域：高本, 2004	
). それぞれの
調査地域において100試料の河川堆積物の採取を
目指したが, 試料採取を少人数 (２～４人程度)
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で行うため, 試料採取に要する時間が, 半年程度
かかった. さらに, 今後も隣接する地域を対象に
地球化学図の作成を行う予定であるが, ２人の卒
業研究同様, 短期間で試料採取を行うことは難し
いと思われる. また, これまでに報告されている
地球化学図では, 毎年特定の月に集中して試料採
取を行っている研究 (����������., 1994,
1996；田中ほか, 1995；山本ほか, 1998) もある
が, 多くの場合, 試料採取時期や期間が明記され
ていない. したがって, 我々の行っている研究間
(すなわち, 異なる調査地域間あるいは同一調査
地域内の採取時期の異なる試料間) だけでなく,
地域や研究者の異なる地球化学図の比較を行う際
には試料採取時期の違いによる元素含有量の変化
の程度を知る必要がある. そこで, 福岡県西部の
室見川と東部の祓川 (	
��1) において, 地球化
学図の主要な対象試料である河川堆積物の採取と
化学分析を行い, 季節変動の解析を行った.

流域の地質

室見川流域には, 石炭紀～二畳紀の三郡変成岩
類, 白亜紀花崗岩類, 沖積層が分布する (唐木田
ほか, 1994). 三郡変成岩は室見川上流部に分布
し, 主に塩基性片岩からなり, 砂質～泥質片岩,

結晶質石灰岩, 石灰珪酸塩質片岩を伴う (唐木田,
1994). 塩基性片岩は主として普通角閃石片岩から
なる. 砂質～泥質片岩は主に黒雲母片岩からなり,
珪線石, 紅柱石, ザクロ石などを含む. 白亜紀花
崗岩類は糸島花崗閃緑岩, 早良花崗岩, 佐賀花崗
岩に分類される (唐木田ほか, 1994). 糸島花崗閃
緑岩は, 室見川上流部に分布する粗～中粒の片状
普通角閃石黒雲母トーナル岩～石英閃緑岩である
(唐木田ほか, 1994). 早良花崗岩は, 主に中流部
に分布する粗粒斑状黒雲母花崗岩である. 早良花
崗岩には細粒でザクロ石を含む岩相も認められる
(唐木田ほか, 1994). 佐賀花崗岩は曲渕地域を中
心に分布する細～粗粒の含ザクロ石両雲母花崗岩
～黒雲母花崗岩である (唐木田ほか, 1994).
祓川流域には, 三畳紀の田川変成岩類, 白亜紀
花崗岩類, 中新世後期～鮮新世初期の北坂本累層,
鮮新世前期の英彦山火山岩類, 更新世後期の中位
段丘堆積物と沖積層が分布する (久保ほか, 1993).
田川変成岩類は, 祓川中流に小規模に分布してい
る. 主に砂質～泥質片岩からなり, わずかに珪質
片岩, 塩基性片岩をともなう (松本, 1951). 田
川変成岩の主体をなす泥質片岩は, 黒雲母片岩や
菫青石黒雲母片岩などから構成される. 塩基性片
岩は, 緑レン石普通角閃石片岩などからなる. 白
亜紀花崗岩類は, 添田花崗閃緑岩, 真崎花崗岩,
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油須原
ゆすばる

花崗岩からなる. 添田花崗閃緑岩は, 中・
上流に分布する中粒塊状普通角閃石黒雲母花崗閃
緑岩である. 真崎花崗岩は, 中流部に広く分布す
る中粒斑状黒雲母花崗岩であり, ペグマタイトをと
もなう. 油須原花崗岩は, 中流部で, 真崎花崗岩
に密接にともなって分布する細粒～中粒黒雲母花
崗岩である. 北坂本累層は, 中・上流の主に尾根
部に分布する. 本累層は安山岩～デイサイト質溶
岩, 凝灰角礫岩および礫岩からなり, 基底礫岩を

ともなう (英彦山団研グループ, 1984). 英彦山火
山岩類は, 上流の鷹ノ巣山, 英彦山を中心とした
尾根部に分布し, 輝石安山岩質溶岩, 凝灰角礫岩
および礫岩からなる (英彦山団研グループ, 1987).

試料採取および分析方法

室見川では, 早良区飯場のソバ屋 ｢蕎波人
そばんど

｣ の
前, 西の滝見橋下, 四箇の室見緑地の３ヶ所で試
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料採取を行なった (����2�). 祓川では, 犀川町
杉山の上流のすぐお橋下, 中村の高木神社前, 豊
津町光富, 行橋市東泉の４ヶ所で試料採取を行なっ
た (����2�). 各試料採取地点の河川状況を����

3および����4に示す.
試料採取は2002年11月から2003年11月にかけて,
２ヶ月ごとに行なった. 試料採取は, 田中ほか
(2001) に従い, 80メッシュ (180μ�) 以下の河
川堆積物を採取した. 地球化学図作成のための試
料には, 河川堆積物のほか, 岩石, 土壌, 湖沼堆
積物なども考えられる. 河川堆積物は, その試料
を採取した地点より上流域に分布する岩石や堆積
物, 土壌等を, 河川が流下する際に削剥, 混合し
てできたものと考えられ, 日本のように山地が多く,
河川系の発達した地形においては, 広い領域を効
率よくカバーする試料として, 河川堆積物が最も
適しているとされ (上岡ほか, 1991), 多くの研究
者が河川堆積物を用いて地球化学図を作成してい
る. 欧米の地球化学図においても, 河川堆積物が

使用されている場合が多い (上岡ほか, 1991). こ
のように河川堆積物が広く地球化学図の試料とし
て用いられていること, 試料採取方法が比較的簡
単なことから, 我々の研究室でも河川堆積物を取
り扱うことにした. また, 採取試料は数百ｇ程度
であるため, 大きな砂粒が一個入り, 化学組成が
偏ることがあるため, 80メッシュ (180μｍ) の篩
を通した試料を分析用試料とする場合が多い. 今
井 (1987) によると, 河川堆積物では, 	
, ��,
�, 	�などがより細粒部分に濃集する傾向が認め
られるが, その効果が顕著となるのは400メッシュ
(33μ�) 以下の場合であるため, 80メッシュ以下
を分析対象とする限り問題はないとされている
(上岡ほか, 1991). この採取方法は, 伊藤ほか
(1991), 上岡ほか (1991), ������ ����.
(1994), 田中ほか (1995), 山本ほか (1998) の
方法と同じである. 以下に, 試料採取手順を示す.
まず, 河床から河川堆積物をバケツに採取する
(����5�). この際, 流路の中央部で, なるべく
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広い範囲から集めた. 採取した河川堆積物を, 別
のバケツに流水とともに16メッシュ (１��) の
篩を通して流し入れる (����5�). 16メッシュを
通った試料がバケツの底に相当量溜まったら, 水
と一緒に80メッシュの篩にかけ, 先のバケツに流
し込む (����5�). 篩を通過した細かい試料を再
度80メッシュの篩にかける. 試料がバケツの底に
十分に沈むまで待った後, 上澄みを捨て, 底に集
まった試料を水とともにコーヒーフィルターに流
し込む (����5	). この採取作業には, 最低2名
が必要である. このようにして採取した試料は実
験室で風乾し, 一部を保存用試料とし, 一部をメ
ノウ乳鉢で粉砕して分析試料とした.
主成分10元素 (
�, ��, �, ��, ��, ��,

��, ��, �, �) および微量成分16元素 (��,
��, ��, ��, ��, ��, ��, ��, ��, 
, 
�,
�, ��, �, ��, ��) を, 福岡大学理学部設置
の理学電機工業社製蛍光Ｘ線分析装置�
�100�
を用いて測定した. 測定方法は, 柚原・田口

(2003� �), 柚原ほか (2004) に従った. ��!は
過マンガン酸カリウム滴定法により定量した. 試
料の吸着水 ("2!－) と構造水 ("2!＋) は, 強熱
減量法により定量した. ＣおよびＮ含有量, �#�
比は, 福岡大学理学部設置のヤナコ分析工業株式
会社製��コーダー ��$700型を用いて, 乾式
燃焼法により測定した. 測定方法は大峰 (2004
�
) に従った. 測定結果を����1に示す.

結果および考察

2003年３月に採取した河川堆積物の元素含有量
を基準として, 各定点における元素の変化量を検
討した (����6～12). この際, "2!－が試料の乾
燥状態により大きく変化するため, "2!－を除い
て各元素の含有量を再計算し, 値を比較した. ま
た, 主成分元素は酸化物としてあつかい, 鉄は三
価の鉄を全鉄 (%$��2!3) とした.
主成分元素と多くの微量元素 (��, ��, ��,

河川堆積物の化学組成の季節変動 ―室見川および祓川の例― (古川・他) ― 31 ―
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��, ��, ��, ��, 	�, 
�, ��, , ��) は,
変動幅が50％以下におさまる (����6～12). これ
に対して, �, ��, ��, �, �, �はこの範囲を
大きく上回り変動をしている. これらの元素はす
べての定点で変動が大きいわけではなく, 室見川
の飯場で��, ��, �, � (����6), 西で��, ��,
�, � (����7), 四箇では ��, �, ��, �, �

(����8) が, また祓川の中村で ��, �, �, �

(����10), 光富では��(����11) が最大240％と
大きく変動している. ��や��はジルコンやモ
ナザイトに％オーダーで含まれる (戸上ほか,
1997). したがって, 試料中のこれらの鉱物の含
有量のわずかな変化でも, これらの元素の含有量
は大きく変動する可能性がある. 特に, ��の含
有量は, 流域に分布する岩石中の含有量よりも高
く, 河川堆積物中にジルコンが濃集していると考
えられる (高本, 2004��). また, �はざくろ
石に濃集するとされている. したがって, これら
重鉱物の含有量の変化によって, ��, �, ��の

含有量が大きく変動したと考えられる. 祓川に比
べると室見川の方が大きな変動を示している元素
が多い. さらに, ５月から９月にかけて大きく変
動している. 2003年の７月19日未明には九州北部
を中心として記録的な集中豪雨が起こった. 福岡
市周辺地域では, この集中豪雨により斜面崩壊と
それに伴う土石流, 堤防の決壊などが御笠川を中
心に起こったが, 室見川においても堤防の崩壊な
どの被害が少なからず生じている. この集中豪雨
と堤防の崩壊の影響により, 元素含有量の大きな
変動が起こった可能性も否定できない.
�と�含有量は多くの地点で大きく変動する.

これらは３月と５月に高い値を示し, ７月に最も
低い値を示す傾向がある (�����6, 7, 8, 10, 11).
さらに, 祓川の中村では�も大きく変動し, ３
月に高い値を示し, ７月に最も低い値を示す
(����10). 変動の比較的小さい地点でも, �は３
月や５月に高い値を示し, ７月に最も低い値を示
す傾向がある. したがって, �, �, �含有量は
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同じ変化傾向を示すといえる. これは, この３元
素の含有量が同様な要因によって変動しているこ
とを示唆する. 河川堆積物中の�含有量は岩石
の値よりも大きいことから (高本, 2004��),
大部分の�は岩石由来ではなく, �, �同様, 有
機物由来であると考えられる. この３元素を含ん
だ河川堆積物中の有機物は, 微生物による分解と
同化により��2, ��3

－, ��4
2－となり, 河川水に

溶解していく (清水ほか, 2001). そのため, 微
生物の活動が盛んな夏季には, 有機物の分解と同
化が大幅に進むため, 河川堆積物中の�, �, �

含有量は低くなると考えられる. これに対し, 秋
以降は落ち葉や枯れ草など有機物が多量に河川に
供給されるとともに, 水温の低下から微生物の活
動が低下するため, 秋～春季には�, �, �含有
量は高くなると考えられる. 竹口・川野 (2004)
は, 佐賀県の嘉瀬川流域の河川水の水質の経年変
化を報告しているが, ８月には��4

2－が高くなる
傾向が認められる. これは, 河川堆積物の�含
有量変化とは逆の傾向であり, このＳが河川堆積
物中からもたらされている可能性を示唆する. ま
た, ���比からは, 有機物の由来を検討するこ
とが可能である. ���比は微生物由来のとき６
～７, 陸上植物由来のとき30～40の値を示す (中
井ほか, 1982). 今回, 測定した河川堆積物の
���比は, ８～20であり (�	
��1), 大きく変
動はしない. したがって, 河川堆積物には微生物
由来の有機物と陸上植物由来の有機物が一年を通
じて同程度の割合で混合していると考えられる.

ま と め

福岡県西部の室見川と東部の祓川の７定点にお
ける河川堆積物の化学組成の季節変動の解析の結
果, 以下のことが明らかとなった.
１. 主成分元素と, 重鉱物に濃集する�, �, ��

を除く微量元素は, 大きな季節変動を示さない.
２. �, �, �といった有機物由来の元素は, 大
きく変動し, 秋から春にかけて高く, 夏に低い
という季節変動が認められる.
３. したがって, 地球化学図の作成および比較に
おいては重鉱物に濃集する微量元素についての
注意が必要であるが, 大部分の元素については
試料の採取時期を考慮する必要はない. しかし,

�の地球化学図の作成には, 季節変動を考慮す
る必要がある.
祓川上流では, 伊良原ダムの建設が計画され

ている. 今回得られたデータは, ダム建設工事
による地圏環境への影響を検討するための重要
な基礎データとなると考えられる.
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