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第1章 序論 

 

1-1 自然界における鉄の分布とその生物地球化学的意義 

 鉄は原子番号 26，原子量 55.847 で，地殻の主要構成成分として酸素（47％），ケイ素

（27％），アルミニウム（8％）に次いで 4 番目に多く（5％）存在している（国立天文台， 

1990）．自然界では鉄鉱石（赤鉄鉱（Fe2O3），褐鉄鉱（Fe2O3・nH2O），磁鉄鉱（Fe3O4），

菱鉄鉱（FeCO3），黄鉄鉱（FeS2）など）として産出している．大気中にも土壌粉塵の舞

い上がりにより粒状鉄として存在する．水中に存在する鉄は，ほとんどが岩石や土壌から

起因している．鉄濃度は海水中では 0.01 mg L-1，河川水中では 0.05 mg L-1未満がほとん

どである（小林，1960）．湖沼堆積物では，西条ら（1956）は 53 か所の湖沼を調査し 0.4

～7.2％（平均 3.4％）と報告している．水域での鉄濃度の規制として，日本では，水道水

0.3mg L-1以下（水道水質基準 厚生労働省），工業用水 0.3 mg L-1（工業用水道の基準 経

済産業省），排水基準（溶解性鉄として）10 mg L-1（水質汚濁防止法 環境省）が定めら

れているが，環境基準には規制はない． 

動植物では，鉄は生元素として重要な元素である．植物においては光合成の電子伝達，

光合成色素の合成，硝酸還元などに深くかかわっている．また，酸素呼吸をする生物は血

液中に鉄が多く含まれており酸素運搬に重要な働きをしている．例えば，ヒトでは男性体

重 70kg の体内に約 4.5g 含まれており，全鉄量の 60～70％が血液ヘモグロビン中に存在

している． 

環境対策に対して，人為的に鉄を利用している事業がある．例えば，下水処理施設では

放流水 SS やりん濃度の低下のためや脱水汚泥処理向上のためなどに無機凝集剤としてポ

リ塩化第二鉄など鉄を含んだ薬品を利用する．最近では，鉄分が足りない海域に鉄を散布

すると植物プランクトンが大量発生することに着目し，その植物プランクトンの光合成に

よって二酸化炭素を消費，地球温暖化対策を目的とした研究が進められている（津田・武

田，2005；西岡，2006；武田，2007）．また，森林は，その腐食土壌中で形成されるフル

ボ酸が鉄を錯体として水中へ溶解させ，河川を通して海へ供給している．河川から海域へ

の鉄の供給は，豊かな漁場をつくりあげるため，森川海の連携が重要であることが一般に

知られつつある． 
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1-2 自然水界中の酸化還元電位と鉄  

水域の酸化還元電位により微生物と電子供与体の反応で物質が変化する．それぞれの電

位でおこる微生物の反応は，Stumm and Morgan(1981)によって以下のように説明される．

酸化還元電位約 800mV 以下で酸素呼吸による酸素還元が進む．約 750mV 以下では脱窒

菌による硝酸から窒素ガスへ脱窒作用が，約 500mV 付近でマンガン還元菌により酸化マ

ンガンがマンガンイオンに還元される．更に，約 400mV で微生物の脱窒作用により硝酸

や亜硝酸がアンモニアへ還元される．±10mV 付近からは鉄還元菌の作用で酸化鉄が鉄イ

オンに還元される．一方，絶対嫌気の約-200mV 以下で硫酸還元菌の作用により硫化水素

の発生により腐卵臭等の異臭の発生，メタン生成菌でメタンの発生も起こる. 外部からの

電子受容体の供給がない場合，このように高電位から低電位へと還元反応が段階的に進行

する． 

鉄は水中では上記のように環境条件（酸化還元）に応じて容易にその形態を変える．一

般に，酸素がない還元的環境下（約±10ｍV）では鉄は溶存態となり，そのまま溶解して

いたり，硫化水素や有機物と結合・吸着しコロイド状や懸濁化したりする．また、酸素が

ある酸化的環境下では鉄は酸素やりん酸と結合・吸着し懸濁化する． 

水域酸化還元境界層では，その酸化還元状態により，Fe(Ⅲ)が Fe(Ⅱ)へ還元されること

で Fe2+イオンとなり水中での移動拡散が可能になり，Fe(Ⅱ)は酸化層まで移動し，その溶

存酸素によって Fe(Ⅲ)へ酸化され再び沈殿（沈積濃縮）する．この現象を ferrous wheel

と称している（Campbell and Torgersen，1980）． 

 

1-3 水圏における鉄の挙動 

鉄自体は水に溶けやすいものではないが，水中には無機イオン，無機錯体，有機錯体，

無機コロイド，有機コロイド，懸濁物に付着など，小さなイオン状態から，コロイド，微

粒子状態まで様々な大きさで存在している．また，鉄は水中の溶存酸素や炭酸，ケイ酸，

りん酸，硫化物あるいは有機物などと反応しやすい性質であることで非常に多様な形態を

示すことが知られている．例えば，鉄は海域において孔径 0.2～0.4μm のサイズのコロイ

ド状で存在する（Wu and Luther，1994・1996）．さらに，Wen et al（1996）は，0.2μ

m 以下に含まれる鉄は 80～90％がコロイド状鉄であるとも報告している．そして，この

コロイド状鉄が植物プランクトンにとって利用しやすい形態であることが示された（西岡， 

2006）． 
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1-4 鉄酸化細菌と鉄の挙動 

 鉄酸化細菌は，水中に溶存する二価の鉄を三価の鉄として菌体内外に蓄積する能力を

持った一群の細菌の総称である．自然環境中において鉄分を多く含む水中(地下水，井戸水，

湖水，鉱山排水等)に鉄酸化細菌の存在が認められ，日本では主に，地下水，鉱山排水から

Gallionera ferruginea，Thiobacillus ferrooxidans，Sphaerotilus natans，Leptothrix sp.が報告さ

れている（渡辺ほか，1965；加村ほか，1986；坂崎ほか，2002）．なお、愛知工業大学周

辺湿地や側溝でも鉄酸化細菌の存在が確認されている（図 1）．一般には日本の地名等で「赤

谷、赤池、祖父江（そぶ）」と呼ばれる場所で、湧水から鉄分が供給されて赤褐色になっ

たことが起源とされている。特に、愛知県知多半島武豊では、大量の赤水が湧き出て、こ

れを利用した製鉄業が江戸時代に栄え、「鍬、鎌、釘など」の農機具を製造していたこと

が知られている。 

鉄酸化細菌は，炭素源として二酸化炭素を利用し同時に鉄を酸化してエネルギーを獲得

する独立栄養細菌（G. ferruginea，T. ferrooxidans 等）と，炭素源として有機物を利用する

と同時に鉄を酸化する従属栄養細菌（S. natans，Leptothrix sp.，Crenothrix sp.，Clonothrix sp.

等）に生理学的に二分される（Ghiorse，1984）． 

鉄（Ⅱ）は溶存酸素が少ない環境において化学的に酸化されるが、鉄酸化細菌による微

生物学的酸化がなされている場合もある（日本水道協会，2001）．この鉄酸化細菌を利用

して用水の除鉄処理が行われているところもある．その方法はろ過砂の層に井戸水を通し

ながら砂層内に鉄酸化細菌を繁殖させるものである（高井・中西，1987）． 

 

 

図 1 愛知工業大学周辺湿地や側溝での鉄酸化細菌の存在 
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1-5 水域におけるマンガンの挙動 

 マンガンは地殻に 0.095％（国立天文台，1990）存在している．原子番号 25，原子量

54.938 で，元素周期表の 4 周期の 7 族であり，鉄（8 族）と隣であることから，化学的性

質が類似し，自然界においてもよく似た挙動を示す．水域のマンガンは，海域：0.002～

0.005 mg L-1，河川水中：0.01～0.18 mg L-1であり(日本水道協会，2001)，上水のマンガ

ン障害は 0.4 mg L-1以上で発生すると考えられている（高井・中西，1987）．湖沼堆積物

では， 0.02～1.20％（平均 0.17％）（西条ら，1956）である．マンガンは鉄と共存してい

ることが多く，鉄の 1/10 程度で存在する． 

水域におけるマンガンの存在状態については，酸化還元電位が鉄の約±10ｍV よりかな

り高い約 500mV 付近であるため，中性では溶存酸素による酸化はほとんど起こらない．

そのため，河川表流水で Mn2+イオン（Ⅱ）が存在すれば，その下流でも酸化（Ⅳ）され

ず，Mn2+イオンとして溶存していることが多い．また，酸化されれば，酸化マンガン

（MnO2）の形で懸濁して存在する．水域酸化還元境界層では，その酸化還元状態により，

Mn(Ⅳ)が Mn(Ⅱ)へ還元されることで Mn2+イオンとなり水中での移動拡散が可能になり，

酸化層まで移動し，その溶存酸素によって酸化され再び沈殿（沈積濃縮）する．この現象

を manganouse wheel と称している（Mayer et. al.，1982）． 

 

 

1-6 本研究の目的 

本研究では，水中や底泥における鉄の存在形態を調べることで，溶存酸素濃度が存在し

ない嫌気環境での還元状態を的確に知り、汚染状態やその環境特質などを明瞭に把握する

手法に寄与することを目的とする．このとき，鉄と類似の性質をもつマンガンを調べるこ

とで詳細な酸化還元状態を把握できることから，マンガンについても調べる．また，鉄の

自然水界での存在は，還元環境において酸化還元電位の低い鉄の溶存化は容易におこり，

鉄酸化細菌という特殊な能力を持つ細菌の発生を促し，その場の環境や外観を変化させる

（赤水，赤土，スライム状沈積物の発生）危険がある．鉄を利用する事業について，使用

後の鉄を多く含む水を水域へ排水したり，海域資源向上や地球温暖化対策のため鉄散布し

たりすることで環境への影響を評価する際の検討材料となることを目的とする．具体的に

は以下の研究を行う 

 1）深見池では，流入，流出，湖水中，新生堆積物（沈降物）及び湖底堆積物中の鉄・
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マンガンを分析し，それぞれの湖内の存在状態を把握，富栄養湖での特徴的な鉄・マ

ンガンの挙動を求める． 

2）中部国際空港周辺海域では，底泥中の鉄・マンガン，底泥間隙水中の鉄・マンガン

の鉛直分布を調べることにより，底泥および底泥間隙水中の酸化還元状態や直上水の

貧酸素化状況を求める． 

3）藤前干潟では，還元的環境の中で，酸化還元電位の違いによって差が生じる、鉄・

マンガンが，どのような状態で海水中や底泥中に存在するか，また，堆積物中の化学

的、生物化学的な酸素消失・嫌気的環境下における底泥堆積物と海水間のこれらの物

質の出入りを求める． 

4）尾瀬ヶ原では，融雪時，雪の表面が赤褐色化するアカシボ現象が起こり、ほぼ毎年

同じ場所で水の流れに沿って発生している．尾瀬ヶ原は泥炭質で有機物を多く含んで

おり，鉄の存在も多いことから，鉄酸化細菌の存在とその影響が考えられる. そこで，

アカシボ雪やアカシボ残存物から，従属栄養性鉄酸化細菌を室内実験で培養、細菌分

離などで処理し、アカシボ現象を微生物過程の面から解明することで，鉄酸化細菌の

関与を求める． 

 

 

1-7 対象とした水域 

本研究で対象とした研究の場は，湖沼では深見池，閉鎖性水域では伊勢湾の中部国際空

港周辺と藤前干潟及び高原湿地の尾瀬ヶ原である． 

深見池は長野県下伊那郡阿南町にある淡水，富栄養の天然湖である．北緯 35°19′，

東経 137°49′，海抜 484ｍに位置している．湖の短径は 150ｍ，長径 230ｍ，水深 7.75

ｍ，表面積 2.09ha，容積 1.0×105ｍ3である（図 2-1，図 2-2）． 

中部国際空港島周辺について，中部国際空港建設事業の工事経緯は，空港島においては，

2000 年 8 月護岸工事着工，2001 年 3 月に概成，2003 年 2 月に埋立工事が概成した．ま

た，2004 年 9 月から空港島南側護岸工事を開始した．空港島地域開発用地は 2001 年 8 月

から埋立て工事を開始，2004 年 12 月に完了した．空港対岸部（前島）は 2001 年 9 月か

ら埋立て工事を行っており，2004 年 10 月に完了した（中部国際空港株式会社・愛知県， 

2005）．研究の場は，空港島の東側，南側及び北側の水深 5m 前後の極浅海域，空港島水

道の水深 10m 程度の浅海域において調査した（図 3-1）． 



6 

 

藤前干潟（北緯35°04′，東経136°50′）は，愛知県名古屋市港区に位置し，伊勢湾

に流れ込む庄内川，新川，日光川の河口に広がる砂・泥から成る干潟である（図3-4）．1994

年に名古屋市のごみ処理処分場として46.5haを埋め立てる環境影響評価の手続きが開始

された．しかし、根強い住民運動（松浦，1999）や鳥類についてはシギ・チドリなどの渡

り鳥の飛来地として重要な拠点であることや，水質浄化の観点（寺井と八木，1996）から

藤前干潟の存在意義が明確にされたため（名古屋市環境影響評価審査委員会 答申，1998），

1999年に名古屋市は埋め立てを断念した．そして，藤前干潟一帯（面積323ha；うち藤前

干潟90ha）は2002年11月にラムサール条約に登録された． 

尾瀬ヶ原湿原は，海抜1400ｍ，長さ6km，面積7.6km2で，福島，群馬，新潟の3県にまた

がる湿原である．調査を行った山の鼻植物研究見本園（以下見本園）は群馬県に位置する

（北緯36°56′，東経139°15′）（図4-1）．尾瀬ヶ原の表層は泥炭地であり（阪口，1989），

豊富な有機物を含んでいる． 
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第 2 章  深見池における鉄・マンガンの 

周辺小河川からの流入，流出及び湖水中での挙動 

2-1 まえがき 

深見池は長野県下伊那郡阿南町にある淡水，富栄養の天然湖である（北緯 35°19′，

東経 137°49′，海抜 484ｍ）．湖の短径は 150ｍ，長径 230ｍ，水深 7.75ｍ，表面積 2.09ha，

容積 1.0×105ｍ3である（下伊那教育会陸水委員会，2009）（図 2-1，図 2-2）．周囲を山で

囲まれており風の影響が少なく，かつ表面積に比べ深度があるため，4 月～10 月まで湖内

は水温成層する．特に夏から晩秋にかけて 4ｍ以深で無酸素状態になり，湖水中の硫酸イ

オン濃度が高いため硫酸還元により硫化水素が生成，深層水は著しい還元状態となる

（Yagi et al.，1983）．この状態になると，底泥や沈降物から鉄・マンガンが溶出する．Yagi 

and Shimodaira(1986）は，1978～1979 年での深見池の各濃度の最大値は，懸濁態鉄 2mg 

L-1，懸濁態マンガン 0.5 mg L-1，溶存態鉄 0.3 mg L-1，溶存態マンガン 1.5mg L-1であっ

たと報告した．鉄は有機物の多い水中ではフミン酸塩などとコロイド性の有機物錯体を形

成して存在する（日本水道協会，2001；日本分析化学会北海道支部，1981）．深見池にお

いても有機錯体鉄の存在が八木ら（1995）によって明らかにされ，溶存有機錯体は深水層

において最大 0.7 mg L-1に達しており，懸濁態鉄の存在が多いことを確認している．マン

ガンについては，酸化還元境界層においてマンガン酸化菌による懸濁態マンガンの集積が

報告されている（Yagi，1993・1997）．りんについては，酸化環境では鉄と共沈し，還元

環境では底泥からりんが回帰することが知られている．一方，小林・西村（1988）は，有

機錯体の存在下において底泥から溶出したりんは好気的上層水中で鉄と共沈せず溶存態

として存在できる可能性を示唆している． 

 本研究は，流入・流出についての鉄・マンガン収支を求め，湖内への影響を調べる．ま

た，新生堆積物（沈降物）と湖底堆積物中の鉄・マンガンを分析し，鉄・マンガンの湖内

の存在状態を求める．このとき，湖水中の鉄・マンガンについて従来の溶存態と懸濁態の

間を限外ろ過により 0.5μm～100kDa，及び 100kDa 以下に分画して鉄とマンガンの存在

状態の差異を明らかにする．そして，鉄・マンガンの挙動を把握することを目的とした．

りんは鉄と同様にすべての生物に必要とされ，自然環境中で生物の増殖を最も制限してい

る希少元素のひとつであることからりんの挙動についても求める． 
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図 2-1 深見池の調査地点（流入河川 A～E，流出河川） 

（2004年測定） 

 

 

 

図 2-2 深見池の風景 
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2-2 方法 

【流入・流出の水量】 

 2010 年 2 月～2011 年 12 月（2010 年 10 月，2011 年 1 月欠測）の月 1 回，計 21 回測

定した．調査地点を図 2-1 に示す．流入量は流入河川（5 か所；A～E）と降水量から，流

出量は流出河川（1 か所）と蒸発量から求めた． 

 流入河川（5 か所；A～E）については，ビニール袋に一定量たまる時間を測定し単位時

間当たりの水量を算出した．流出河川（1 か所）の水量は，流速計（電磁流行流速計 ア

レック電子製）を用いて，深さ・幅により求めた．雨水流入は，気象庁（阿南町）降雨量

データを基に湖の表面積から計算した．また，湖からの蒸発量については，気象庁（飯田

市）のデータから引用した気温，相対湿度，平均現地気圧を使用し，大八木 （2005）を

参考に飽和水蒸気圧を求め，飽和水蒸気圧×平均相対湿度÷100 で水蒸気圧を求めた．蒸

発係数は 0.142 に設定した（土木学会，1971）．蒸発量＝蒸発係数×（飽和水蒸気圧－水

蒸気圧）より蒸発量を計算し，深見池の表面積での 1 日の蒸発量を求めた． 

 

【流入・流出の鉄・マンガン濃度】 

 2010 年 2 月～2011 年 12 月（2010 年 10 月，2011 年 1 月欠測）の月 1 回，計 21 回測

定した．全鉄・全マンガンについては，試料水を塩酸酸性にした後，原子吸光分析法

（Shimadzu AA-6200 鉄；248.3nm，マンガン；279.5nm）で定量した．溶解性鉄・

溶解性マンガンについては，注射器で採水後、0.5μm テフロンろ紙でろ過し，ろ液を上

記と同様に定量した．その測定濃度と水量から流入・流出量を算出した． 

 

【湖水中の鉄・マンガン，硫化物濃度】 

 2009 年 5 月～2011 年 12 月（2010 年 10 月，2011 年 1 月欠測）の月 1 回，計 30 回測

定した．湖心（深度 7.75m）にて，サイホン式採水器を使用し，約 1ｍごと，成層期での

水温躍層付近では 25cm ごとに採水した．試料水はサイホン式採水器出口チューブに注射

器をセットし，空気に触れないよう採水した． 

全鉄・マンガン及び溶存鉄・マンガンについては，流入・流出水と同様に分析した．2009

年 5 月～12 月（7 月欠測）では，溶存態のサイズ分画をするため 0.5μm テフロンろ紙で

ろ過したろ液をさらに限外ろ過膜（100kDa）でろ過し，そのろ液を上記と同様に定量し

た．本研究では，これらサイズ分画したものを 0.5μm 以上を MW＞0.5μm，0.5μm－
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100kDaを 0.5μm＞MW＞100kDa，100kDa以下をMW＜100kDaとしてそれぞれ示す．

硫化物濃度については，現場で検知管法（北川式ガス検知器；No.200SB）により測定し

た． 

 

【湖内新生沈殿物】 

新生沈殿物は，湖心で深度 3m，5m，7m に 3L ポリビン（表面積 116.8cm2）を固定し，

2010年 2月～2011年 12月までの期間，約 1ヶ月毎に堆積したものを試料とした（図 2-3，

図 2-4）．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図2-3 新生沈殿物の採取方法         

（湖心にて，深度3m，5m，7mに3Lポリビンを固定し約1ヶ月毎に回収した） 

 

３ｍ ５ｍ ７ｍ 

図 2-4 各深度の新生沈殿物 

（2011 年 11 月 12 日採取） 
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新生沈殿物の生成速度を求めるため，試料を予め重量を測定してあるワットマン GF/C

フィルター，φ47mm でろ過し，乾燥重量を測定，一日当たり，1ｍ2あたりの沈殿量を算

出した． 

新生沈殿物中の鉄・マンガンの定量は，回収した試料を 105℃で乾燥後，試料に含まれ

る有機物中や錯体の鉄，マンガン化合物を分解するため，乾燥試料 0.05g をアルカリ性ペ

ルオキソ二硫酸カリウム分解法（オートクレーブ 121℃、1 時間加圧分解）で酸化分解（日

本規格協会，1998）し，これらを水酸化物や酸化物として溶解，沈殿（石谷ら，1983）

させた．中和後、塩酸酸性で pH1 以下にし，水酸化物，酸化物及び硫化物中の鉄・マン

ガンを溶解させた．そして前述と同様に原子吸光分光光度計で鉄・マンガンを定量した．

今回の底泥の分析方法では岩石などの一次鉱物や粘土に含まれる鉄・マンガンは検出され

ないと考えられ（日本分析化学会北海道支部，1981），底泥中の有機物，錯体，酸化物及

び硫化物中の鉄・マンガンが定量される． 

りんの濃度については，乾燥試料 0.05g をアルカリ性ペルオキソ二硫酸カリウム分解法

（オートクレーブ 121℃、1 時間加圧分解）で酸化分解し，モリブデンブルー法（Murphy 

and Riley 1962）で反応させた後，分光光度計（JASCO V-550 波長 885nm）で定量し

た． 

 

【湖底堆積物】 

湖底堆積物中の鉄・マンガンの定量は，2009 年 9 月，12 月，2010 年 5 月，2011 年 9

月，12 月に，湖心にて塩ビ管（内径 5cm）を打ち込み，柱状コアを採取した。それを実

験室に持ち帰って直ちに、1.0cm 又は 2.5cm ごとに分割した．試料は，新生沈殿物試料と

同様に分析し，分割試料の計測値から各時期の平均値を算出した． 
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2-3 結果と考察 

【流入,流出】 

 2010 年 2 月～2011 年 12 月において深見池への水量の収支を求めた．流入する箇所 A

～E（5 河川）の水量は 19～40 ㎥ d-1，河川流入合計は 158（±85,n=21）㎥ d-1，降雨に

よる流入量は 144（±93,n=24）㎥ d-1であり、湖沼流入総量は約 300 ㎥ d-1であった．流

出箇所（1 河川）の水量は 1463（±666,n=21）㎥ d-1，湖沼水面からの蒸発量は 15（±

7,n=24）㎥ d-1であり、湖沼総流出量は約 1500 ㎥ d-1であった（表 2-1）．流出量が流入

量の約 5 倍多いこと，落合（1984）は湧水の存在を示唆していたことから深見池は湧水の

影響が大きいと考えられた． 

 

 

 

 

 

表2-1 深見池における水収支（各河川の水量，降雨，蒸発量を示す） 
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全鉄濃度について，流入水は最低 0.39mg L-1（河川 A），最高 0.62 mg L-1（河川 B），

流出水は 0.10 mg L-1であった．溶存鉄は 0.02～0.06 mg L-1であり、ほとんどが懸濁態鉄

として湖沼へ流入していた．また，鉄の収支は河川からの流入 80g d-1，流出 150 g d-1と

流出が約 2 倍多く，湖外へ鉄が流出していた． 

全マンガン濃度について，流入水は0.01～0.02 mg L-1と河川ごとの差はみられなかった．

流出水については，循環期の11月，12月に0.2 mg L-1（溶存態マンガン0.2 mg L-1）であり，

成層期ではマンガン濃度は微量（0.01～0.02 mg L-1）であった．マンガンの収支は流入2.4 

g d-1，流出84 g d-1と流出が約35倍多かった．この収支を成層期と循環期に分けると，各流

入は，2.5 g d-1，2.3 g d-1と差はみられなかった．各流出では，18 g d-1，184 g d-1と循

環期に流出が顕著に多かった．河川流出水量は成層期，循環期に大きな差はなかったため，

水量による影響ではなく，前述のように循環期のマンガン濃度が0.2 mg L-1（溶存態マン

ガン0.2 mg L-1）あったことが循環期でのマンガン流出量増加に影響していることがわか

った．また，流出を月ごとにみると各11月,12月は237～615 g d-1と他の月よりはるかに多

い量であり，成層期から循環期への移行時期にマンガンが溶存の形態で大量に流出してい

ることがわかった（図2-5）． 
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図2-5 河川水量及び全鉄・全マンガンの流入・流出量（図中の値は各平均値を示す） 

上図；河川水量（■流入，□流出） 

中図；全鉄量（■流入，□流出） 

下図；全マンガン量（■流入，□流出） 
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【湖沼水中】 

2009 年 5 月～2011 年 12 月の観測期間中の各濃度を図 2-6 に示した．鉄･マンガンとも

に春～秋の成層期の還元層にピークがみられ，最大値は全鉄 0.8mg L-1，全マンガン 3.0mg 

L-1が観測された．成層期の酸化層や冬の循環期中の鉄･マンガンはともに 0.0～0.2mg L-1

と低い濃度であった．これらの物質の存在状態を調べるため、2009 年 5 月～12 月の湖水

について限外ろ過器を使用しサイズ分画をおこなった．その結果を図 2-7 に示す。鉄は溶

存酸素が 0.1 mg L-1以上の環境ではMW＞0.5μmの存在が多く，懸濁状で存在していた．

0.1 mg L-1を下回る環境になると 0.5μm＞MW＞100ｋDa や MW＜100kDa サイズの存

在が増えており，コロイド状やコロイドに付着した状態で溶存していたり，無機遊離イオ

ンや有機錯体のサイズで溶存していたりすることが推察された．マンガンについては，溶

存酸素が 0.1 mg L-1を下回る環境で，ほとんどが 100ｋDa 以下のサイズで存在し，懸濁

態やコロイド状のマンガンが少ないことが確認できた． 

本湖沼の硫化物濃度について，Yagi et al.(1983)は，夏期深層水中の硫化水素濃度は 12 

mgH2S-S L-1，Nakagawa et.al.(2012)は，19mgSO4-S L-1存在していると報告しており，

今回の調査においても硫化物濃度が最大 10 mgS L-1を観測している．これは淡水湖として

は非常に高く（上野，1952；Matsuyama and Saijo，1971・1973），Matsuyama(1973)

が報告した水月湖の硫化水素濃度 10～100 mgH2S-S L-1に準じる．還元層において鉄がマ

ンガンと比べて懸濁化の割合が多いのは，この特徴的な硫黄の存在によるものと考えられ

る．つまり，鉄は硫化鉄として化学的に懸濁化したり，光合成緑色硫黄細菌（Chlorobium 

sp.）（落合 1984）によって溶存鉄が使用され（北村ら，1984），生物学的に懸濁化した

りすることが考えられた．マンガンについては硫化マンガンの溶解度が硫化鉄と比べ大き

いことから溶存態として存在し，鉄のようなコロイドサイズの存在が少ないことが確認で

きた． 
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図2-6 湖水中の全鉄・全マンガン濃度 

   2009年5月～2011年12月の湖心における全鉄・全マンガン濃度を示す 

上図；全鉄濃度（mg L-1） 

下図；全マンガン濃度（mg L-1） 
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図2-7 2009年5月～12月の湖心における水中の 

     鉄、マンガンの存在形態の比率の鉛直分布 

       囲まれた部分は溶存酸素0.10mg L-1以下を示す。 

上図；鉄の存在状態   

下図；マンガンの存在状態 
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【新生沈殿物，湖底堆積物】 

 湖沼水中の鉄･マンガンは酸化層ではそれぞれ懸濁態として，還元層では鉄は懸濁及び

溶存の形態で，マンガンはほとんどが溶存態という違いがみられた．そこで，新生沈殿物

の鉄･マンガンの存在を確認し，湖水中，湖底堆積泥への影響を調べた．2011 年 2 月～12

月期間中 1 ヶ月ごとに水深 3ｍ，5ｍ，7ｍに設置したポリビンの新生沈殿物を回収し沈殿

量，それに含まれる鉄･マンガン，りんについて分析した．新生沈殿量は最大 2.34g m-2 d-1

（11～12 月 7ｍ），最小 0.39 g m-2 d-1（2～3 月 5ｍ）であり，特に 11～12 月は 3ｍ，5ｍ，

7ｍの全ての層で 1.50g m-2 d-1を上回っていた（図 2-8）． 

鉄，マンガン，りんの新生沈殿物に占める重量割合を図 2-9 に示す．これら 3 物質を全

て足しても新生沈殿物重量あたり 1.5％未満と少なかった．鉄，マンガン，りんの物質そ

のものが沈殿物量に影響したのではなく，11～12 月の循環期に新生沈殿物量が多かったこ

と，沈殿物が濃い緑色を呈していたことから，鉄，りんの存在が生物にとっての栄養源と

なり，生物起源の沈殿物が発生したことが影響したと考えられる． 
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図 2-8 2011 年 2 月～12 月の新生沈殿物量（8 月～9 月の 3ｍは欠測） 

上図；新生沈殿物量 

中図；全鉄量 

下図；全マンガン量 
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図2-9 鉄，マンガン，りんの新生沈殿物に占める重量割合 

 

 

新生沈殿物及び湖底堆積物中の全鉄，全マンガン，全りんの濃度を表 2-2 に示す．鉄は

堆積物中に 4.8～6.0mg g-1含まれており，新生沈殿物 3.8 mg g-1より多かった．マンガン

は，堆積物中，新生沈殿物中にそれぞれ 0.4 mg g-1，1.7 mg g-1，りんについては，0.7 mg 

g-1，2.4 mg g-1と鉄と異なり新生堆積物中に多く存在していた．つまり，鉄は新生沈殿物

から湖底へ堆積していく傾向が大きく，一方，マンガンやりんは新生沈殿物や湖底堆積物

中から水中へ溶解する傾向が大きいことが考えられた． 

 

 

表2-2 新生沈殿物中及び湖底堆積物中の全鉄，全マンガン，全りんの濃度 
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2-4 まとめ 

鉄は流入の約2倍の量が，マンガンは流入の約35倍の量が湖外へ流出していた。湖水中

（図2-6）及び湖底堆積物中（表2-2）の鉄・マンガン濃度に減少傾向がみられないことか

ら，鉄・マンガンを豊富に含んだ湧水の存在が示唆された． 

鉄について，河川や湧水からの流入があり，湖水中で堆積したり，河川から湖外へ流出

したりする挙動がみられた．湖内では，酸化層で酸化鉄などの懸濁態が占める．還元層で

は，限界ろ過法によって， 0.5μm～100ｋDaサイズの鉄の存在が明らかとなった．これ

はコロイド状のサイズであり，他の物質に吸着しやすくなる．また，生物はコロイド状の

鉄を利用しやすい（西岡，2006）ため，生物摂取により容易に懸濁化することが考えられ

る．また，100kDa以下の溶存態鉄は，硫化鉄となり溶解度が小さいため懸濁化しやすい．

このように湖内で懸濁化した鉄は，湖底に蓄積していく傾向が大きいことが認められた． 

マンガンについて，流入河川から供給されることはほとんどなく，循環期に河川から湖

外へ流出する挙動がみられた．湧水により湖内への供給が豊富であることが示唆された．

湖内では，酸化層で酸化マンガンなどの懸濁態が多く，還元層では100ｋDa以下の存在が

多く占めていた．堆積物中には少ないことから，懸濁状態であっても，沈殿中や湖底に到

達すると即分解され溶存化，湖水へ回帰する傾向が大きく，鉄と異なり堆積物に蓄積され

にくいことが明らかとなった．つまり，成層期ではマンガンは沈殿物や湖底から湖水への

回帰や湧水からの供給があり還元層で溶存態として溜まる．循環期にそれらが表層へ持ち

上げられる．マンガンは酸化速度が遅いため，一部は酸化され沈殿するが、一部は溶存態

のまま，湖外へ流出する特徴がみられた． 

流入水・流出水・湖水・新生沈殿物・湖底堆積物中の鉄及びマンガンの量を求め，限外

ろ過法を使用して湖水中のその形態を調べることで，硫化物を多く含む淡水湖の特殊なフ

ィールドにおいて，鉄・マンガンの特徴的な形態変化や湖内収支を示すことが出来た． 
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第 3 章 浅海・干潟の底泥における鉄・マンガンの挙動 

 

3-1 中部空港島周辺における海域底泥中の鉄・マンガンの 

濃度分布から見た浅海域の環境 

3-1-1 まえがき 

 日本海洋学会海洋環境問題委員会（1999）は，中部国際空港島建設に伴い，周辺浅海域

は空港島と前島による潮流の遮蔽が原因となって環境の悪化が予測されると推定した．事

業者が事前に行なった海水の貧酸素化に関するシミュレーションでは，空港島周辺の流れ

の停滞域でDOが減少することが予測され(岐阜県・愛知県・三重県・財団法人中部空港調

査会, 1997），西條ら(2008)は空港島建設後の調査結果が予測と良く合致すると報告した．

また，事業者が行った恒流のシミュレーションでは，空港島水道にビル風に相当する南下

流が生じ，下層水がこれに取り込まれ，空港島水道にエスチャリー循環に似た流れの場が

形成されることが示されている（中部国際空港株式会社・愛知県, 1998）．このような流れ

の場では，下層水に含まれる多量の栄養塩が上層に回帰するので，特に夏季の小潮で潮流

が停滞し成層構造が発達するような時期には，上層に強度の赤潮，底層に貧酸素が発生す

る（Matsukawa and Suzuki, 1985）．西條ら(2008)は周辺浅海域の貧酸素水塊は空港島と

前島の遮蔽効果による潮流の減少によって形成されるようになったものと判断した． 

本研究では，水域環境の酸化還元状態により存在形態が異なる鉄とマンガンの底泥およ

び底泥間隙水中の鉛直分布について調べた．鉄とマンガンの酸化還元電位はマンガンが僅

かに高いために，水中や底泥間隙水中では Mn(Ⅳ)が深度の浅い層で，先ず，懸濁態とし

て集積し，Fe(Ⅲ)はその層の下部で懸濁物として集積する（Stumm and Morgan , 1981）．

どちらも硫化水素の存在する還元的環境では Fe(Ⅱ)，Mn(Ⅱ)となって溶解あるいは硫化物

となって沈殿物を形成している．そこで，底泥中の鉄・マンガン，底泥間隙水中の鉄・マ

ンガン，間隙水を取り出した残泥（固相）の鉄・マンガンの鉛直分布を調べることにより，

底泥および底泥間隙水中の酸化還元状態あるいは直上水の貧酸素化状況を求めることを

目的とした． 
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3-1-2 方法 

観測時期は 2003 年 7 月，10 月，2004 年 7 月，2005 年 7 月，2007 年 4 月，7 月及び

2008 年 7 月の 7 回，図 3-1 に示す 7～8 地点で定点調査を実施した．すなわち，空港島の

東側，南側及び北側の水深 5m 前後の極浅海域を A 地点とし，A1（水深 4m），A2（3m），

A3（5m），A4（7m），A5（6m），空港島水道の水深 10m 程度の浅海域を B 地点とし，

B1（11m），B2（11m），B3（13m）において観測を行った． 

化学分析用の底泥柱状試料はアクリルパイプ（内径 5.0cm，長さ 50cm）を潜水漁民が

海底に押し込んで採取した．各調査地点で 2003 年 10 月までは 3 本，その後，その 3 本

の柱状試料の各深度で求められた鉄，マンガンの濃度には特に大きな差は認められなかっ

たので，2004 年からは 3 本採取のうち 1～2 本を化学分析に供した（表 3-1）． 

底泥柱状試料は実験室に持ち帰って直ちに，2003 年 10 月までは 2.5cm ごとに分割した

が，2004 年 7 月からは年代測定によって堆積速度が 0.5cm y-1と明らかになった（西條ら

2008）ので，0～5ｃｍまでは 1 cm ごとに分割し化学分析に供した．試料を 105℃で乾燥

後，試料に含まれる有機物中や錯体の鉄，マンガン化合物を分解するため，乾燥試料 0.05g

をアルカリ性ペルオキソ二硫酸カリウム分解法（オートクレーブ 121℃，1 時間加圧分解）

で酸化分解（日本規格協会，1998）し，これらを水酸化物や酸化物として溶解，沈殿（石

谷ら，1983）させた．中和後，塩酸酸性で pH1 以下にし，水酸化物，酸化物及び硫化物

中の鉄，マンガンを溶解させた．そして原子吸光分光光度計（SHIMADZU AA-6200）（波

長 Fe:248.3nm，Mn:279.5nm）で鉄，マンガンを定量した．今回の底泥の分析方法では

岩石などの一次鉱物や粘土に含まれる鉄・マンガンは検出されないと考えられ（日本分析

化学会北海道支部，1981），底泥中の有機物，錯体，酸化物及び硫化物中の鉄・マンガン

が定量される． 

尚，2008 年 7 月には A3，B2 及び B3 の 3 地点において同様に柱状試料を採取し，1cm

ごとに，プラスチック網目（口径約 2mm）のついたプラスチック製遠沈管（自作：直径

2.6cm，高さ 10cm）に分取して遠心分離（3000rpm，15 分間）を行なった．遠沈管の下

層に溜まった試料（間隙水と少量の泥）を通常の遠沈管にてさらに遠心分離し，間隙水と

泥を完全に分離して，間隙水をただちに硫酸酸性にし，鉄・マンガンを原子吸光分光光度

計で定量した．さらに，間隙水を取り出した残泥（固相）を，底泥中の鉄・マンガンと同

様に，乾燥，オートクレーブにて加熱分解処理後塩酸酸性とし，鉄・マンガンを定量した． 
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図3-1 伊勢湾の中部国際空港島周辺海域底泥の調査地点 

（A地点は浅海域で沿岸域の5ｍ前後を，B地点は深い10ｍ前後の海域を占める） 
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観 測 日 試 料 層 分 割 層
ア ク リ ル パ イ プ

本 数
採 取 地 点

2 0 0 3 年 7 月 2 6 日0 - 7 . 5 c m2 . 5 c m 3 本 A 1 , A 2 , A 3 , A 4 , B 1 , B 2 , B 3

2 0 0 3 年 1 0 月 1 1 日0 - 7 . 5 c m2 . 5 c m 3 本 A 1 , A 2 , A 3 , A 4 , B 1 , B 2 , B 3

2 0 0 4 年 7 月 1 7 日0 - 5 c m1 c m 2 本

5 - 7 c m1 c m 1 本 A 2 , A 3 , B 2 , B 3

7 - 1 2 c m2 . 5 c m 1 本

2 0 0 5 年 7 月 1 6 日0 - 5 c m1 c m 1 本 A1

0-5cm 1cm 2本

5-15cm 2.5cm 1本

2007年4月28日 0-5cm 1cm 2本

5-15cm 2.5cm 1本

2007年7月7日 0-5cm 1cm 2本

5-15cm 2.5cm 1本

2008年7月26日 0-17cm 1cm 1本 A3

0-15cm 1cm 1本 B2

0-11cm 1cm 1本 B3

B 1 , B 2 , B 3

A 1 , A 3 , A 4 , A 5 , B 1 , B 2 , B 3

A 3 , A 4 , A 5 , B 1 , B 2 , B 3

 

 

表3-1 化学分析に供した底泥柱状試料の状況と試料採取地点 
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3-1-3 結果と考察 

 中部国際空港建設事業の工事経緯は，空港島においては，2000 年 8 月護岸工事着工，

2001 年 3 月に概成，2003 年 2 月に埋立工事が概成した．また，2004 年 9 月から空港島

南側護岸工事を開始した．空港島地域開発用地は 2001年 8月から埋立て工事を開始，2004

年 12 月に完了した．空港対岸部（前島）は 2001 年 9 月から埋立て工事を行っており，

2004 年 10 月に完了した（中部国際空港株式会社・愛知県 2005）． 

空港島周辺の底泥堆積速度が年間 0.5cm と得られているので（西條ら 2008），表 3-2

に約 5 年分に相当する底泥表層（0～2.5cm）の鉄・マンガンの A 地点群（A1～A5）と B

地点群（B1～B3）における平均値（観測期間 2003 年 7 月から 2007 年 7 月の 6 回分）の

比較を示した．尚，2004 年以降のデータは 1cm ごとに測定したものを 0～2.5cm に積算

した値の平均値を用いた．但し，欠損試料の A1：2004 年 7 月,2007 年 7 月，A2：2005

年 7 月,2007 年 4 月,7 月，A3：2005 年 7 月，A4：2004 年 7 月,2005 年 7 月，A5：2003

年 7 月,10 月,2004年 7 月,2005 年 7 月，B3：2004 年 7 月を除いた平均値である． 

底泥中の鉄・マンガンの濃度を A 地点群と B 地点群で比較すると，極浅海域 A 地点群

より深度のある浅海域 B 地点群が観測期間を通して高い値をとることが認められた．各地

点における経年変化については 2003～2007 年の間，増加または減少についての一定の傾

向は認められなかった．梅村･八木（2008）は 2003 年と 2007 年の 5 年間に相当する表層

0-2.5 cm の強熱減量値を比較し 2007 年が高く，また，深度のある B 地点群が極浅海域 A

地点群よりも強熱減量値が高いことを示した．底泥中の有機物量が多く存在することで微

生物による分解が進み還元的環境になりやすく，このような環境では鉄及びマンガンが多

く存在する傾向にあるものと考えられる． 

 

 

コア採取地点 サンプル数 鉄(mg g-1) マンガン(mg g-1)

A1～A5 18 4.2±2.2 0.10±0.06

B1～B3 17 9.8±2.1 0.38±0.17  

表3-2 2004年7月～2007年7月のA地点群とB地点群における 

海域底泥表層(0～2.5cm)の鉄・マンガン濃度の比較 
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図 3-2 に各地点における観測日と底泥中の鉄・マンガンの濃度の鉛直分布を示す．底泥

表層から最大 15cm までの泥中の鉄・マンガン濃度は，0～2.5cm の表層底泥と同様に A

地点群より B 地点群が高いことが確認された．底泥中のマンガン濃度は底泥の表面に蓄積

する傾向が B1 の 2005 年 7 月，2007 年 4 月，B2 の 2005 年 7 月，2007 年 7 月において

顕著に認められた．これは，底泥中の Mn(Ⅳ)が Mn(Ⅱ)へ還元されることで間隙水中での

移動拡散が可能になり，Mn(Ⅱ)は底泥表層水中まで溶出し，海水中の溶存酸素によって

Mn(Ⅳ)へ酸化され再び蓄積（沈積濃縮）したものと考えられる．この現象を，manganous 

wheel(Mayer et.al，1982)と呼ぶ．鉄の同現象は ferrous wheel（Campbell and Torgersen，

1980）と呼ぶが，底泥中の鉄濃度の鉛直分布には表面に蓄積する顕著な傾向は見られなか

った．梅村･八木（2008）は全硫黄含量が各 B 地点においていずれも高く，0～2cm 層で

は底泥表層に近いほど高くなる傾向を示した．また，西条ら（2008）は 2005 年 7 月の 0

～10cm 層の全硫黄含量が A1：0.5mg g-1以下，B3：1～2mg g-1であったことを報告した．

このことから B 地点群の底泥表層付近では，有機物の分解が特に活発で無酸素状態になり

易く海水中に豊富にある硫酸イオンから硫化水素へ，Fe（Ⅲ）から Fe（Ⅱ）へそれぞれ

還元され硫化鉄が生成し堆積していると考えられる．B1 及び B2 地点の直上水は，図 3-2

の底泥中のマンガン濃度鉛直分布勾配から示されるように酸化還元電位が低い状態，すな

わち貧酸素水が形成されていると判断される． 

このように，浅海域 B 地点群は極浅海域 A 地点群よりも底泥中の鉄・マンガン濃度が

高い値を示し，硫化鉄が存在していることから硫酸還元に至る還元的環境であり，底泥の

有機汚濁が著しいと考えられる．極浅海域の A 地点群の底泥は B 地点群でみられた様な

manganous wheel 傾向は小さく，鉄の存在量も少なく，硫酸還元に至るまでの低い還元

的環境までは至っていないと考えられ，汚濁の進行は比較的に小さいと考えられる． 
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図3-2 各地点の海域底泥中の鉄・マンガン濃度鉛直分布． 

（2004年7月～2007年7月の各地点における海域底泥の 

鉄・マンガン濃度の鉛直分布を示し，図中の記号は 

                 を示す） 

 

底泥中鉄 底泥中マンガン 
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間隙水中鉄 固相中鉄 間隙水中マンガン

固相中マンガン

2008 年 7 月には酸化還元状況をよりよく知るために，底泥間隙水について測定を行っ

た．図 3-3 に A3，B2，B3 地点の底泥間隙水中の鉄・マンガン濃度，間隙水採取後の残泥

（固相）の鉄・マンガン濃度の鉛直分布を示した．間隙水中のマンガン濃度は A3 では 0.2 

mg g-1を下回りほとんど認められなかったが，B2，B3 地点の深度 0～4cm 層には最大値

B2:5.3mg L-1，B3：1.0mg L-1 とマンガンの存在が明瞭に確認された．底泥中の Mn(Ⅳ)

が Mn(Ⅱ)へ還元され，間隙水中で表層付近へ移動している様子が確認できた．図 3-3 の鉛

直分布及び B2，B3 地点の底泥中に硫化水素臭があったことから B地点の底泥には硫化鉄

が存在し，底泥の汚濁状況は硫酸還元にいたるまでの還元状態であったことが考えられる． 

   

図 3-3  2008 年 7 月の地点 A3，B2，B3 の 

海域底泥の間隙水中と固相中の鉄・マンガン濃度の鉛直分布 

（図中の記号は 

                 を示す） 
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3-1-4 まとめ 

中部国際空港島が伊勢湾東部の浅海域に建設され，2000年 8月から護岸工事が始まり，

2005 年 2 月に中部国際空港セントレアが開港となった．この周辺海域底泥の酸化還元状

態を確認する一つの方法として底泥中の鉄・マンガンの濃度分布を測定したところ，一定

の経年変化は認められなかった．採取地点ごとでは浅海域底泥が極浅海域底泥よりこれら

を多く保持していたことが確認された．浅海域底泥に硫化水素臭と硫化鉄の存在が確認さ

れたことから硫酸還元に至る還元的環境が形成されていることが考えられた．極浅海域で

は干潟のように攪乱があるので底泥汚濁は浅海域ほど進行していないことが示唆された． 
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3-2 藤前干潟底泥における鉄・マンガンの分布と 

室内実験による底泥からの鉄・マンガンの溶出 

 

3-2-1 まえがき 

 干潟は，潮汐によって干出と冠水を規則的に繰り返す海洋の堆積物の場であり，海に向

かって緩やかに傾斜している場所である（Raise，2000）．陸からは豊富な栄養塩が流入し，

浅い水域のために一次生産が活発に行われる場所であり，この高い生産力が多種多様な生

物の生育を支えて豊かな生態系を作り出している（日本陸水学会東海支部会，2010）． 

 干潟は浅瀬であり埋め立てる際の費用が安く済むことや，河口付近などの交易の要所に

形成されていることが多いことから，近年，全国各地の干潟が埋め立てられてきた．花輪

（2006）は，1945年以前は82,621haの干潟が存在，1992年の現存干潟の面積は51,443ha，

2005年の現存干潟は49,501haと，1945年から2005年の間の60年間の干潟の消滅率は40％

になると報告した． 

藤前干潟（北緯35°04′，東経136°50′）は，愛知県名古屋市港区に位置し，伊勢湾

に流れ込む庄内川，新川，日光川の河口に広がる砂・泥から成る干潟である（図3-4）．1994

年に名古屋市のごみ処理処分場として46.5haを埋め立てる環境影響評価の手続きが開始

された．しかし、根強い住民運動（松浦，1999）や鳥類についてはシギ・チドリなどの渡

り鳥の飛来地として重要な拠点であることや，水質浄化の観点（寺井・八木，1996）から

藤前干潟の存在意義が明確にされたため（名古屋市環境影響評価審査委員会 答申，1998），

1999年に名古屋市は埋め立てを断念した．そして，藤前干潟一帯（面積323ha；うち藤前

干潟90ha）は2002年11月にラムサール条約に登録された． 

藤前干潟の区域における水深は0～4ｍ，潮汐の変化は平均水位で+1.21～-1.36mである．

毎日約6時間ごとに満干を繰り返し1日0～1回干出する．底泥に日光が良く当たり，かつ，

酸素が溶け込むエアレーション効果をもたらす．底泥付着藻類の一次生産能力が高く（八

木ら，2001a）底泥への酸素供給に貢献している．八木ら（2001b）は，干潟間隙水中の

鉄・マンガンの存在状態を調べ，干上がることにより堆積物中に酸素が入ることを確認し

た．また，新川や庄内川からの有機汚濁の強い水の影響を受けており（八木ら，2001a；

梅村ら，2005），底泥では有機物分解が活発に行われている（広木ら,2003）．八木ら（1996）

は，底生生物が多く生息しているために，表層付近では酸素が行き渡りやすく、酸化還元

境界層は底泥堆積物の約20cm深度と報告し、酸化・還元作用、さらには有機物分解が活
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発に生じていると報告した． 

 「藤前干潟の干潮と満潮時における海水・間隙水中の塩素イオン（Cl-）濃度変動による

水交換（八木ら，1999）」，「藤前干潟間隙水中の溶存有機態炭素分子量分画とその変動（八

木，2001c）」，「藤前干潟底泥間隙水中のマンガン・鉄の動態と分子量分画による溶存有機

体マンガンの挙動（八木，2001d）」など、底泥間隙水中の水質変化から干潟の浄化を評価

する研究がある． 

本研究は，本来干上がる藤前干潟の底泥を，実験室にて海水で満たし空気に接触させず，

底泥堆積物と海水との物質の出入りを経日的に求めた（コアーインキュベーション）．酸

化還元電位の違いによって差が生じる（Stumm and Morgan，1981；八木，1995）鉄・

マンガンが，どのような状態で海水中や底泥中に存在するか，また，これに伴うりんの挙

動を同時に調べ、堆積物中の化学的、生物化学的な酸素消失・嫌気的環境下における底泥

堆積物と海水との物質の出入りを明確にすることを目的とした． 

 

 

 

 

図 3-4 藤前干潟の調査地点（斜線部は藤前干潟を示す） 
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3-2-2 方法 

調査は，2009 年 5，6，7，8，11 月に，藤前干潟の新川よりの堤防から南へ 200ｍまで

の範囲内で実施した．新川寄りの St1（砂質），干潟中央部の St2（砂質），護岸寄りの St3

（泥質）の 3 地点とした．現地にて干潮時にアクリルパイプ（直径 5.5cm，高さ 33cm）

を底泥に約 10cm 押し込んで底泥のみを採取し、各地点 3 本，合計 9 本×分析日数分実験

室に持ち帰った（表 3-3）． 

 

調査日 時間帯 最大干潮時 分析日

分析期間中の
アクリルパイプ内

水温

5月24日 昼間 11:42 0,3,6,10,15,22日目 21.0～22.5℃

6月21日 昼間 10:39 0,3,6,10,15,22日目 24.0～25.0℃

7月25日 昼間 14:15 0,4,10,12,14,18日目 25.5～26.5℃

8月20日 昼間 11:56 0,20日目 28.0℃

11月6日 夜間 1:36 0,2,4,7,22,24日目 16.0～18.0℃
 

表3-3 調査日と分析日 

（分析日のアクリルパイプ内の水温を示す） 

 

 

実験室にて泥を入れたアクリルパイプに現地で採水した海水を入れ、ゴム栓で密閉し分

析日まで室温，暗所で保管した．海水について，水温，DOは投入式溶存酸素メーターOM-14

（K.K 堀場製作所）を用い測定した．マンガンは，アクリルパイプ内の海水を全マンガン，

加圧式でろ過したろ液（テフロンろ紙 PTFE，孔径 0.45μm；DESMIC）を溶解性マンガ

ンとし，塩酸酸性にして原子吸光分光光度計（SHIMADZU AA-6200，波長 279.5mm）

で定量した．鉄は，アクリルパイプ内の海水を全鉄，加圧式でろ過したろ液（テフロンろ

紙 PTFE，孔径 0.45μm；DESMIC）を溶解性鉄とし，1,10-フェナントロリン法（日本

分析化学会北海道支部，2005）で定量した．全りんは試水 40ｍL にアルカリ性過流酸カ

リウムを加えた後，オートクレイブで分解後，モリブデンブルー法（Murphy and Rily，

1962）で定量した． 

底泥中の強熱減量（IL）は分析後の泥を西条と三田村（2000）に従って測定した．8 月

は 2cm ごと，11 月は 1cm ごとに分取して測定した． 
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6 月と 8 月の底泥試料を 105℃で乾燥後，試料に含まれる有機物や錯体の鉄・マンガン

を分解するため，乾燥試料 0.05g をアルカリ性ペルオキソ二硫酸カリウム分解法（オート

クレイブ 121℃，1 時間加圧分解）で分解（日本規格協会，1998）し，これらを水酸化物

や酸化物として溶解，沈殿（石谷ら，1983）させた．中和後、全りんについては，前途の

モリブデンブルー法により定量した．鉄，マンガンについては，塩酸酸性でｐH1 以下に

し，水酸化物，酸化物および硫化物中の鉄，マンガンを溶解させ，原子吸光分光光度計

（SHIMADZU AA-6200，波長 Fe:248.3mm，Mn：279.5mm）にて定量した．今回の

アルカリ性ペルオキソ二硫酸カリウム分解法では岩石などの一次鉱物や粘土に含まれる

鉄・マンガンは検出されないと考えられ（日本分析化学会北海道支部，1981），底泥中の

有機物，錯体，酸化物および硫化物に含まれる物質を定量した．  
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3-2-3 結果と考察 

【干潟内各地点の底泥土壌】 

 岡村（2001)は，今回の観測地点の St1，St2 付近は細粒砂（φ0.05-0.25mm）が 75.5％，

中粒砂（φ0.25-0.5mm）が 21.1％と砂粒が大きい砂質の土壌であり，St3 付近は細粒砂

が 50.2％，シルト粘土（φ0.05mm 以下）が 49.4％含まれ，細かい砂粒で占められている

泥質の組成であったと報告した．また，八木ら（2009）は， St1，2 付近は細粒砂（φ

0.125-0.25mm）が約 40％，中粒砂（φ0.25-0.5mm）が約 34％、St3 付近は細粒砂がお

おむね 25％，シルト粘土（φ0.75mm 以下）が 45％含まれ、St3 は St1,2 に比べ泥質の傾

向があると報告した．底泥中の I.L.や 6 月での鉄及びりんの濃度は全て St1,2 に比べ St.3

が高く，シルト粘土の存在が多い地点であった．マンガンについては，底泥での存在が少

なかった（図 3-5，図 3-6，表 3-4）． 

 

 

 

図3-5 各地点における底泥堆積物中の 

りん，鉄，マンガン濃度の経日変化 

（2009年6月0,3,22日目の各地点における底泥

堆積物中のりん（TP），鉄（TFe），マンガン

（TMn）濃度を示し、図中の記号は 

 

を示す） 

 

底泥中リン， 底泥中鉄，

底泥中マンガン

底泥中りん 底泥中鉄 

底泥中マンガン 
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図3-6：2009年8月 0日目の各地点における底泥堆積物中の 

りん(TP)，鉄(TFe)，マンガン(TMn)濃度の鉛直分布 

図中の記号は 

を示す 

底泥中りん 

底泥中鉄 底泥中マンガン 

mg g-1 

mg g-1 

mg g-1 St.3 

St.2 

St.1 
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調査地点 調査日 サンプル数 IL（%）

St1 5月分 （0-22日分） 15 2.69±0.53

6月分 （0-22日分） 12 2.38±0.32

7月分 （0-18日分） 15 2.69±0.52

8月分
（0，20日分）

（鉛直0-22cm）
20 3.26±0.96

11月分
（0，20日分）

（鉛直0-20cm）
20 2.50±0.61

全体 82 2.70±0.34

調査地点 調査日 サンプル数 IL（%）

St2 5月分 （0-22日分） 15 2.72±0.45

6月分 （0-22日分） 12 2.04±0.20

7月分 （0-18日分） 15 2.72±0.45

8月分
（0，20日分）

（鉛直0-20cm）
20 2.16±0.72

11月分
（0，20日分）

（鉛直0-15cm）
15 2.39±0.29

全体 77 2.41±0.31

調査地点 調査日 サンプル数 IL（%）

St3 5月分 （0-22日分） 15 7.01±1.08

6月分 （0-22日分） 12 4.78±0.35

7月分 （0-18日分） 15 7.04±1.08

8月分
（0，20日分）

（鉛直0-14cm）
14 3.80±0.30

11月分
（0，20日分）

（鉛直0-15cm）
14 5.34±1.69

全体 70 5.59±1.41  

 

表3-4：各地点における強熱減量（IL）の比較 

 

2009年5月～11月の各地点における底泥堆積物中の 

IL濃度平均値（平均値±標準偏差）を示す 

（5,6,7月は分析後の泥，8,11月は泥分析用に採泥したもの分析した） 
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【室内実験によるコアー内（コアーインキュベーション）表層海水中の経日変化】 

 0 日目の海水中について，鉄は全鉄（TFe）1.0 mg L-1中，溶存態鉄（DFe）が 0.0 mg L-1

であり，懸濁態として存在していた．マンガンは全マンガン（TMn）と溶存態マンガン

（DMn）は同量（0.13 mg L-1）であり，懸濁態の存在は認められなかった．つまり，藤

前干潟の海水は，鉄は酸化，マンガンは還元される酸化還元環境であることが示唆された． 

鉄について， 5 月の St1 において，全鉄（TFe）は 6 日目に 1.7 mg L-1まで上昇したが

その後は減少傾向にあった．St.2，3 についても 3～6 日目にピークがありその後は St.1

と同様に減少した． DFe の経日変化は TFe と似た変動をしており，DFe の存在が TFe

に影響している様子であった．6，7，11 月についても DFe の増加とともに TFe も増加し，

中間時期にピークを示し，後半に向けて減少していく傾向がみられた（図 3-7）． 

また， マンガンについては DMn が TMn のほとんどを占めており、濃度変化は 0.10

～0.35mg L-1と存在量は少なく特徴的な変動はみられなかった（図 3-8）． 

TP については経日とともに増加傾向を示した（図 3-9）．  

DO については，5，6，7 月の 3，4 日目にはほとんど 0 ～1mg L-1まで下がっていたが，

11 月では 3 日目 2～4 mg L-1存在した（図 3-10）．測定に用いられた藤前干潟の底泥堆積

物中の IL は 2.4～5.3％とかなりの有機物存在があり、また、間隙水中の DOC について

Yagi and Terai（2001）は 20～100 mg L-1，八木ら（2009）は 20～80 mg L-1存在してい

ると報告していることから，底泥堆積物中の微生物によって有機物分解が生じ、溶存酸素

が消失したことが推測される． 

りんや鉄の底泥から水中への溶出という一般的な堆積物中の微生物学的還元過程（小山，

1980）が確認できた．また、分析中，海水や堆積物から硫化水素臭があり，梅村（2005）

は底泥堆積物中の全硫黄は，5.0～9.8mg g-1と示していることから硫化水素が生成され、

硫化鉄として沈殿したことにより，5,6,7 月では全鉄の濃度が減少したと示唆される．ま

た，11 月については，アクリルパイプ内の水温が低く溶存酸素の消失に時間を要したこと

から，底泥堆積物中の微生物は活性が弱まり，硫酸還元に至るまでの嫌気環境の形成が遅

くなったことで，溶存態鉄の存在が多くなったのではないかと考えられる． 
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図3-7 コアーインキュベーションにおける表層海水中の鉄の経日変化 

（2009年5,6,7,11月の各地点における鉄濃度の経日変化を示し， 

図中の記号は，                 を示す） 

 

 

TFe DFe 
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図3-8 コアーインキュベーションにおける表層海水中のマンガンの経日変化 

（2009年5,6,7,11月の各地点におけるマンガン濃度の経日変化を示し， 

図中の記号は，               を示す） 

 

 

TMn DMn 
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図3-9 コアーインキュベーションにおける表層海水中のりんの経日変化 

（2009年5,6,7,11月の各地点におけるりん濃度の経日変化を示し， 

図中の記号は，      を示す） 

 

TP 
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図3-10 コアーインキュベーションにおける表層海水中のDOの経日変化 

（2009年5,6,7,11月の各地点におけるDO濃度の経日変化を示す） 
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 3-2-4 まとめ 

藤前干潟の底泥堆積物は酸素の接触がない場合，10 日以内に絶対的嫌気環境になり，り

んの栄養塩類が堆積物中から海水へ回帰する様子がみられた．また，鉄も溶存態の形態で

底泥から溶出し，硫化水素の存在によって懸濁化，底泥へ堆積する鉄のサイクルが確認で

きた．底泥堆積物が干上がることで付着藻類の光合成やエアレーション効果による底泥堆

積物への酸素供給の重要性が示された． 
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第 4 章  尾瀬ヶ原に現れるアカシボと鉄酸化細菌 

4-1 まえがき 

尾瀬ヶ原では例年 5 月の融雪時，雪の表面が赤褐色化する現象が起こる．これを地元の

人々は“アカシボ“と呼んでいる．尾瀬ヶ原に発生するアカシボ現象は，ほぼ毎年同じ場

所で水の流れに沿って発生し，アカシボの形成は融雪水の流れと関係していると推定して

いる（山本ほか，2006）．また，雪が着色する現象は尾瀬ヶ原だけでなく，東北地方の湿

原や水田でも融雪時に見られる（山本ほか，2004；大高ほか，2008）．アカシボの原因と

して，小林・福島（1952）は，湿原の露出した地表に多い赤色の鉄分が毛細現象によりそ

の上を覆う雪中に上昇して鉄錆色によるとした．Fukuhara et al．（2002）は，酸化鉄を

付着させた緑藻類の一種（Hemitoma sp.）の休眠胞子が赤褐色粒子の原因とした．また，

山本ほか（2006）は，雪の中に存在する赤褐色粒子と全鉄濃度のとの間に高い相関がある

ことを報告した．これらからアカシボ現象について鉄の存在が重要であることは明らかで

ある． 

自然環境中において鉄分を多く含む水中(地下水，井戸水，湖水，鉱山排水等)に鉄酸化

細菌の存在が認められ，日本では主に，地下水，鉱山排水から Gallionera ferruginea，

Thiobacillus ferrooxidans，Sphaerotilus natans，Leptothrix sp.が報告されている（渡辺ほか，

1965；加村ほか，1986；坂崎ほか，2002）．鉄酸化細菌とは水中に溶存するⅡ価の溶存態

鉄（第一鉄）を酸化しⅢ価の懸濁態鉄（第二鉄）として菌体内外に蓄積する能力をもった

一群の細菌の総称である．また，一部の鉄酸化細菌は溶存するマンガン(Ⅱ)を酸化する能

力を有するものもいる(Boogerd and Vrind，1987)． 

鉄酸化細菌は，炭素源として二酸化炭素を利用し同時に鉄を酸化してエネルギーを獲得

する独立栄養細菌（G. ferruginea，T. ferrooxidans 等）と，炭素源として有機物を利用する

と同時に鉄を酸化する従属栄養細菌（S. natans，Leptothrix sp.，Crenothrix sp.，Clonothrix sp.

等）に生理学的に二分される（Ghiorse，1984）． 

尾瀬ヶ原は泥炭質で有機物を多く含んでおり，鉄の存在も多いことから，鉄酸化細菌の

存在が考えられた．そこで，アカシボ雪やアカシボ残存物から，従属栄養性，鉄入りの培

地にて細菌を分離，培養し，アカシボ現象を微生物（従属栄養性鉄酸化細菌）の面から解

明することを目的とした． 
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4-2 方法 

【観測日と地点】 

尾瀬アカシボ研究グループにより提供を受けた群馬県尾瀬ヶ原の冷凍のアカシボ雪

（1999 年 5 月 8 日採取）とアカシボ残存物（10 月 30 日採取；5 月の最盛期にアカシボ生

成されていた部分の泥①，②），及び 2000 年 5 月 27 日に山の鼻植物研究見本園（以下見

本園）の各地点，St.1，St.2，St.3，St.4（図 4-1），見本園から約 1.5km 北東にある牛首

池塘（U1）のアカシボ雪を採取しそれらを試料とした． 

St.1

St.2

St.3
St.4

0 100m 木道

河川尾瀬ヶ原 山の鼻見本園
 

 

 

 

 

   

 

 

 

 

 

図 4-1 尾瀬ヶ原 山の鼻植物研究見本園 

（写真 尾瀬ヶ原湿原に発生したアカシボ，2000 年 5 月撮影） 
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【アカシボ雪の有機物量の測定】 

アカシボ雪を溶解後乾燥し，強熱減量（IL）にて定量した． 

 

【アカシボ雪・残存物の培養】 

培養方法 

Rouf and Stokes（1964）の培養法に準じて調整した液体培地（表 4-1）を用いた．培

地に各試料を 100µl l-1となるよう添加し培養した．培養温度 20℃及び 4℃については A

培地を使用した。0℃培養については A 培地では鉄酸化細菌の培養が顕著に認められなか

ったので，栄養を少なくし、鉄の量を多くした B 培地や C 培地を用いた。また，自然水

の中性 pH では化学的鉄酸化が迅速なため(Widdel et al., 1993)，pH5.4～5.8 において，

Blank 実験を同時に行った． 

 

 A 培地 B 培地 C 培地 

 2gCl-1 0.2gCl-1 0.2gCl-1 

Pepton 0.5g 0.05g 0.05g 

Agar 1.2g 1.2g ― 

MgSO4･7H2O 5mg 5mg 5mg 

CaCl2 5mg 5mg 5mg 

FeSO4･7H2O 2mg 10mg 4mg 

Mn(CH3COO)2 1.8mg 1.8mg 1.8mg 

表 4-1 培地 (Rouf and Stokes，1964)  (蒸留水 100mL) 

液体培地は Agar を含まない 

 

 

培養温度 

1999 年 5 月と 10 月の試料については，一般に水圏細菌は 20℃付近において菌の増殖

が活発であること，アカシボは融雪時に出現することから 20℃および 4℃で培養した． 

2000 年 5 月の試料は，雪の表面を覆っているアカシボは氷雪中の 0℃付近（地表温度

0.4℃；福原ほか，2006）で増殖可能な酸化能力を持つものと考えられたので、0℃で培養

した． 
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培養液中の鉄・マンガン測定 

溶存態鉄（DFe）・溶存態マンガン（DMn）は，培養液 5ml を GF/F(Whatman 25mm)

でろ過したろ液に C-HCl を 1～2 滴加え，原子吸光分析法にて測定した。懸濁態鉄（PFe）・

懸濁態マンガン（PMn）は，ろ過した際に用いたろ紙上の沈殿物をろ紙ごとバイアル瓶に

入れ蒸留水 5ml を加え更に C-HCl を 1～2 滴加えた後，オートクレイブ (121℃,1 時間)

により加熱分解後，原子吸光分析法にて測定した． 

培養液中の細菌の増殖率 

細菌の増殖率変化を調べるため吸光度（O.D.；660nm）を測定し，同時に溶存態有機炭

素（DOC）消費量も測定した． 

 

【分離菌の培養】 

分離方法 

1999 年 5 月のアカシボ雪を 20℃で固体培地（A 培地；表 4-1）により分離した鉄酸化

細菌（4 種類；A1,A2,A3,A4 とする）について，液体 A 培地を用いて 20℃，4℃にて実験

を行った．この時，菌の増殖率変化は吸光度（O.D.；660nm）のほか平面培地によってコ

ロニー数（CFU）を計測して求めた． 

更に，2000 年 5 月の St.1，St.2，牛首池塘地点(U1)の試水を 0℃で固体培地（B 培地；

表 4-1）により得られた分離菌（純粋分離せず混合培養）について液体 C 培地で培養を行

い，菌の増殖に対応した鉄酸化の経日変化を調べた． 

 

【位相差顕微鏡】 

2000 年 5 月の各地点の試料について位相差顕微鏡（OLYMPUS  PM-20）写真を撮影

した．  
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4-3 結果と考察 

【アカシボ雪の有機物量】 

1999 年 5 月と 2000 年 5 月のアカシボの I.L.はそれぞれ 67.2%，79.8%と有機物の割合

が高かった．尾瀬ヶ原の表層は泥炭地であり（阪口，1989），豊富な有機物を含んでいる．

一般に微生物が植物を分解する中で生成した種々雑多な有機化合物よりなる高分子化合

物をフミン質あるいは腐食物質と称されたり，フミン酸，フルボ酸に大別されたりしてい

る（日本水道協会，2001；石渡ほか，2008）．水中では，フミン質が存在すると鉄とフミ

ン物質は錯化能力が強く，この錯体は沈殿せずに溶存状態を保つ．また，錯体の形成は金

属の溶解度を飛躍的に増大させる．例えば，水中に天然由来のフミン物質が存在する場合，

鉄を 109 倍溶け易くする（日本水道協会，2001；日本分析化学会北海道支部，1981）．尾

瀬ヶ原において，錯体形成や嫌気環境によって溶存態の鉄が多く含まれていると推測され

る． 

【顕微鏡写真】 

2000 年 5 月の各地点の試料について位相差顕微鏡を用いて検鏡した．St.1 付近のアカ

シボ雪や牛首地点から Gallionera sp.や Leptothrix sp.の鉄酸化細菌が確認できた（図 4-2）． 

 

図 4-2:上図；牛首池塘試料の顕微鏡写真 矢印；Gallionera sp． 

   下図；St.1 付近の試料の顕微鏡写真  上矢印；Gallionera sp．，下矢印；Leptothrix sp.  
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【アカシボ試水の温度条件の異なる培養実験】 

（1999 年 5 月アカシボ雪，10 月アカシボ残存物①，②） 

1999 年 5 月アカシボ本体，10 月アカシボ残存物①，②のそれぞれの試水を 20℃，4℃

下にて液体 A 培地を用いて 21 日間培養し，DFe・DMn， PFe・PMn，細菌数について

経日変化を求めた（図 4-3，図 4-4）．20℃培養では，いずれの試料も 5 日目から細菌によ

る PFe 生成が認められた．PMn も 8 日目以降から生成した．また DOC は 5 日目以降か

ら急激な減少があり，同時に細菌増殖（吸光度；O.D.)の値は高くなった．この現象につ

いて Yagi（1986，1996），Yagi et al.（1991）及び八木（1997）が報告しているように従

属栄養細菌によって DOC が消費され，その際に DFe が PFe へと微生物過程に伴う変化

があったと考えられた．4℃培養では，いずれの試水も 20℃培養の結果よりややゆっくり

ではあるが培養 8 日目以降，鉄・マンガン酸化が認められた．同時に DOC 消費と細菌増

殖（O.D.）の増加も認められた．このことから 4℃以下の低温においてもアカシボ雪や残

存物中の細菌が鉄・マンガンを酸化し，増殖したことが確認できた．
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図 4-3 1999 年 5 月,10 月試料の 20℃培養における 

溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn），懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)， 

溶解性有機物（DOC）及び従属栄養細菌（O.D.）の経日変化を示す 
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図 4-4  1999 年 5 月，10 月試料の 4℃培養における 

溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn），懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)， 

溶解性有機物（DOC）及び従属栄養細菌（O.D.）の経日変化を示す 
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【分離菌の温度条件の異なる培養実験】 

（1999 年 5 月試水を 20℃培養し分離した鉄酸化細菌 A1,A2,A3,A4） 

1999 年 5 月試水を液体 A 培地で 20℃14 日間培養した外観（図 4-5）から A1～A4 の細

菌は種類の異なるものと考えられた． 

 

図 4-5 1999 年 5 月試料を 20℃培養にて分離した 

A1～A4 細菌の 20℃における液体培地の写真 

 

 

分離した細菌 A1～A4 及び Blank について，液体 A 培地を用いて 20℃で 14 日間，4℃

で 38 日間それぞれ培養し、吸光度のほかコロニー数（CFU）を数え，菌の増殖を求めた．

それらの結果を図 4-6，図 4-7 に示す． 

分離菌 A4 は 20℃，4℃培養ともに DFe・DMn 減少，PFe・PMn 増加，DOC減少，細

菌数増加がみられた．4℃培養は 20℃培養と比べ PFe・PMn 生成速度は遅いが，低温で

も十分に鉄・マンガンを酸化し増殖する細菌であることが示唆された． 

分離菌 A1 は鉄酸化が 20℃培養では顕著であったが 4℃培養ではほとんどみられなかっ

た．また，マンガンについても 20℃では若干酸化がみられたが，4℃では酸化がみられな

かった．4℃の低温下では鉄の酸化能力が低下する細菌であった．  

分離菌 A2，A3 は鉄・マンガンの変動が小さく，20℃培養でも鉄・マンガン酸化能力が

低い細菌であると考えられた． 

渡辺ほか（1965）は，鉱山の坑内水中の鉄酸化細菌は 20～30℃が最適増殖温度であり

15℃ないし 7℃になると増殖が著しく抑えられるとしているが，今回，アカシボ雪から分

離した細菌の中には，分離菌 A4 のように低温でも活発に鉄を酸化し増殖する細菌の存在

が確認できた． 
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図 4-6 1999 年 5 月試料を 20℃培養にて分離した A1～A4 細菌の 20℃における 

溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn）、懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)、 

溶解性有機物（DOC）及び従属栄養細菌（O.D.，CFU）の経日変化を示す 
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図 4-7 1999 年 5 月試料を 20℃培養にて分離した A1～A4 細菌の 4℃における 

溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn）、懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)、 

溶解性有機物（DOC）及び従属栄養細菌（O.D.，CFU）の経日変化を示す 
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【2000 年 5 月試水を用いた温度条件 0℃での培養実験】 

St.1～4試水とBlankを0℃，液体B培地で培養し48日間の経日変化を求めた（図4-8）．

いずれの試水もPFe生成とともにDOCの消費に対応し，O.D.の増加が明瞭に認められた．

このことから鉄酸化細菌によって酸化鉄の生成があったことは明らかである． 

PMn は今回の培地を用いた 0℃培養，48 日間ではどの試水においても，生成が認めら

れずマンガン酸化を確認することができなかった． 
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図 4-8  2000 年 5 月地点 St.1～4, 牛首の試料の 0℃培養における 

溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn）、懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)、 

溶解性有機物（DOC）及び従属栄養細菌（O.D.）の経日変化を示す 
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【2000 年 5 月試水の 0℃での分離菌の 0℃培養実験】 

2000 年 5 月の各地点（St.1～4，U1）の試水を固体 B 培地で 0℃において培養した結果、

St.1，St.2，牛首池塘(U1)の試水から細菌が培養できた。これら 3 地点の細菌群をそれぞ

れ S1，S2，U1 とした．そして液体 C 培地を用いて 0℃下 37 日間培養し経日変化を求め

た（図 4-9)．なおここでの細菌は純粋培養ではなく混合培養とした． 

S1 は培養 8 日目以降顕著な鉄酸化が見られた．同時に DOCもゆっくりではあるが消費

され O.D.によって鉄酸化細菌の増殖も確認できた． S2 においては培養 12 日目以降に顕

著な鉄酸化がみられ，DOC 消費，O.D.による菌の増加はゆっくりではあるが培養 22 日目

以降にみることができた．U1 は培養 8 日目以降 O.D.による菌の増殖が顕著にみられ，22

日目以降に PFe生成が少量あった．B及び C培地で適応した分離菌の混合培養によって，

0℃においても鉄を活発に酸化し増殖する細菌の存在が確認できた． 
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図 4-9 2000 年 5 月地点 St.1，St.2，牛首の試料を 0℃培養し分離した 

S1，S2，U1 細菌の 0℃における溶存態鉄(DFe)・マンガン（DMn）、 

懸濁態鉄(TFe)・マンガン(TMn)、溶解性有機物（DOC） 

及び従属栄養細菌（O.D.）の経日変化を示す 
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4-4 まとめ 

アカシボ雪に有機物が多く存在した．尾瀬ヶ原は泥炭質であることから，有機物分解に

より嫌気環境になりやすく鉄は二価鉄（Fe2+）として存在したり，難分解性のフミン質な

どと錯体を形成し溶存態鉄として存在したりしていると考えられる． 

顕微鏡でアカシボ雪の中に代表的な鉄酸化細菌であるGallionera sp.やLeptothrix sp.が観

察され，鉄酸化細菌の存在を確認できた． 

試水中の細菌や分離菌の培養実験において，低温（0℃，4℃）環境下でも鉄の酸化と細

菌の増殖が可能であることがわかった．マンガン酸化は低温環境下ではほとんど認められ

なかった．今回用いた培地では，低温環境下でのマンガン酸化を確認することはできなか

った． 

融雪時には水量が増えるため地下水や融雪水が積雪中に押し上げられる．低温環境下に

おいても活発に鉄を酸化することができる鉄酸化細菌が，地下水中に溶け込んでいる鉄や

有機物を栄養源とし，雪中の酸素を使って増殖する．鉄酸化細菌によって酸化鉄が増加し

雪を赤褐色に呈色することがアカシボ現象の一つの要因と考えられた． 
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第 5章  結論 

本論文は，自然界での水中に存在する鉄に注目し，湖沼，閉鎖海域，高原湿地での鉄の

形態について研究した．また，鉄と化学的性質が類似しており，自然界においてもよく似

た挙動を示すマンガンについて調べることで詳細な酸化還元状態を把握できることから，

マンガンについても調べた．本論文は全 5章からなり，対象水域は富栄養湖深見池、閉鎖

水域中部国際空港島周辺海域底泥，藤前干潟及び尾瀬ヶ原湿原で、生元素である鉄・マン

ガンの存在形態を調べ、得られた成果について述べる． 

水域の酸化還元電位により微生物と電子供与体の反応で物質が変化する．それぞれの電

位でおこる微生物の反応（微生物過程）は，酸素還元から始まり，脱窒作用，酸化マンガ

ン還元，硝酸や亜硝酸のアンモニアへの還元，酸化マンガンの還元、酸化鉄の還元，硫化

水素の発生、メタン生成、そして最終に水素発生まで至る. 外部からの電子受容体の供給

がない場合，このように高電位から低電位へと還元反応が段階的に進行する．この現象を

利用して，下水処理施設では，酸化還元環境を人為的に調整し汚水を生物処理して有機物

や窒素、りん除去の技術に活用している．水中での鉄は，上記のように環境条件（酸化還

元）に応じて容易にその形態を変える．一般に，酸素がない還元的環境下（約±10ｍV）

では鉄は溶存態となり，そのまま溶解していたり，硫化水素や有機物と結合・吸着しコロ

イド状や懸濁化したりする．酸素がある酸化的環境下では酸素やりん酸と結合・吸着し懸

濁化する傾向がみられる．水中でのマンガンは，酸化還元電位が鉄よりかなり高い約

500mV付近であるため，中性では溶存酸素による酸化はほとんど起こらない．そのため，

河川表流水で Mn2+イオンが存在すれば，その下流でも酸化されず，Mn2+イオンとして溶

存していることが多い．また，酸化されれば，酸化マンガンの形で懸濁して存在する． 

本研究の目的は水中や底泥における鉄・マンガンの形態を調べることで，環境中の汚染

状態やその環境の特質などを把握する手法に寄与することであり，また，鉄を利用する事

業（例えば下水処理施設での鉄利用により鉄を含む処理水の公共水域へ排水，海域への鉄

散布したのちの影響）の検討材料となることである． 

第 1章では，本研究の背景及び研究目的，鉄に関する微生物や鉄と富栄養化の関与を示

した先行研究を紹介し，水域中の鉄・マンガンの存在状態の特徴について述べた． 

第 2章では，富栄養湖である深見池について，流入水・流出水・湖水・新生沈殿物・湖

底堆積物の鉄の形態を観測，マンガンについても鉄と似た性質を持っており，比較検討が

できるよう同様に観測し，それぞれの挙動を明らかにした．一湖沼において流入・流出に
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ついての詳細な鉄の形態と影響が及ぶ湖沼中でのこれらの挙動の研究はほとんど無い．今

回の研究で，流入・流出の鉄・マンガンは湖水中のそれぞれの量や形態に影響を及ぼさな

い，つまり湖内の鉄・マンガンの挙動は湖内の環境変化（成層期や循環期）にのみ反応す

ることが明らかとなった．また，深見池の湖水中や泥中の鉄・マンガンの存在状態を詳細

に研究して，鉄は懸濁，マンガンは溶存しやすい環境であり，硫酸が存在する場合での富

栄養湖の基礎的な知見を示すことができた． 

第 3章では，伊勢湾の中部空港島周辺における海域底泥中の鉄及びマンガン濃度や形態

を長期間測定することで，海域底泥の汚染（酸化還元）状態を酸素の存在量で求めるより

より詳細に確認することを可能とした．同一観測地点での濃度分布からは経年変化は認め

られなかったが，浅海域（水深約 10m）底泥と極浅海域（水深約 5m）底泥の地点間に差

があり，水深によって汚染度合が異なることを示した．浅海域底泥では硫化水素臭の確認

と共に、鉄の懸濁態としての存在及びマンガンの溶存状態での存在から、硫酸還元に至る

汚染状態であったことを明らかにした．一方、極浅海域底泥は，溶存態マンガン・鉄の濃

度も少ないことからマンガン還元に至るまでの汚染はなく，汚濁の進行は比較的小さいこ

とを示すことが出来た． 

伊勢湾北部に位置する藤前干潟では，海底泥及び間隙水中での鉄のミクロ的鉛直分布と

本来干上がる藤前干潟の底泥を室内実験で還元的環境下に置き，底泥堆積物と海水との物

質の出入りを経日的に求めた．藤前干潟の底泥堆積物は酸素の接触がない場合，10日以内

に絶対的嫌気環境になり，栄養塩類（りん）が堆積物中から海水へ回帰する様子がみられ

た．また，鉄も溶存態の形態で底泥から溶出し，硫化水素の存在によって懸濁化，底泥へ

堆積する鉄の循環が認められた. 富栄養湖である深見池や中部国際空港周辺の有機物堆積

が多い浅海域地点での底泥堆積物中から鉄やりんの水中への回帰の様子を再現し、確認す

ることができた．一方，藤前干潟は底泥堆積物が干上がることで付着藻類の光合成やエア

レーション効果による底泥堆積物への酸素供給の重要性が示された．  

 第 4章では，日本最大の高原湿地である尾瀬ヶ原で、初春の融雪時に雪の表面が赤褐

色化する現象（通称；アカシボ）が認められ、この原因とメカニズムは多くの仮説があっ

たが、決め手は無く謎であった．そこで、自然環境を赤褐色に染める鉄酸化細菌の視点か

ら研究し，新しい知見を得ることが出来た．これまでは，赤褐色化した地下水が雪上にし

み出たことや緑藻類の一種が酸化鉄を付着していることが起因の一つとして報告されて

来た．鉄酸化細菌は，鉄分を多く含む地下水・湧水、更には、愛工大周辺湿地や側溝(図
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1)でもその存在が確認されている. 鉄酸化菌は水中に溶解する鉄（無色）を酸化し，酸化

鉄（赤褐色）として菌体内外に蓄積する能力を有する一群の細菌の総称である．室内実験

にて，アカシボ試料を 20℃，4℃，0℃で培養し，溶存態鉄の減少に伴い懸濁態鉄の増加，

溶存性有機物の減少に対応して細菌数増加が明瞭に認められた。 鉄の形態変化や菌体数

変化により，雪や融雪中の低温環境下で鉄酸化細菌は強い酸化力を有してアカシボ現象の

要因の重要な要素であることを発見した． 

 第 5章では，対象として湖沼，閉鎖海域，高原湿地において得られた鉄についての研

究成果をまとめ，研究の発展について論じた．鉄は地殻構成の主要な元素であり，普遍的

に存在するものである。汚染されつつある水域での環境汚染状況を把握するのに酸素濃度

などの項目とあわせて鉄・マンガンの形態状況や量を調べることで酸化還元がどの段階ま

で進んでいるかなど環境汚濁を把握する一つの手段になり得ることが示された．一方，人

為的に鉄を利用する事業（例えば，下水処理施設にて処理水向上のために鉄を含む凝集剤

使用により鉄を含む処理水の公共水域への排水，海域の植物プランクトン増加や豊かな漁

場のための海域への鉄散布）のように，環境への鉄の供給は，尾瀬ヶ原のアカシボ現象の

様に風景が赤褐色に呈したり，特定のバクテリアの繁殖，微量必須元素としての栄養塩に

より植物プランクトンが大繁殖したり，また，還元剤となり得るため，水域環境に影響を

及ぼす危険性がある．鉄・マンガンの形態や濃度を調べることは，水域環境の汚染状況や

変化を把握し，汚染を早期に発見する一つの手段として充分に期待できる． 
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