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概 要

汽水湖・阿蘇海底層を対象に，貧酸素化した底層水と酸素リッチな外海水とを連続的に交換する

実験を行い，水相中のDOがどのように回復するかをモニタリングした。また，この回復過程と底

質酸素消費速度 (SOD) やその影響因子との関連性を分析するとともに，底質からのリン溶出特性

がどのように変化するかを形態別 (易溶解性，Fe 型，Al 型，Ca 型) に分析した。結果として，リ

ン溶出には交換可能なリン (易溶解性・Fe型) の含有比率や還元性の強さが影響していることが確

認された。SODは H2S など化学的な酸素要求の影響により高い値 (1.21〜1.71 gO/m
2/day) を示し

たが，1 HRT (1 回) 程度の海水供給によって DOが徐々に回復し，それによりリン溶出も抑制さ

れる傾向が確認された。
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1．は じ め に

排水基準や下水道整備に伴い高度経済成長期に発生

した水質汚濁は，徐々に改善されてきたが湖沼におけ

る環境基準達成率は依然として低い現状にある。特に

汽水湖においては達成率がおよそ 10% と報告されて

いる1)。多くの汽水湖では海水流入の影響を受けて塩

分成層が形成され，鉛直混合が阻害されるため底層に

て貧酸素化が進行しやすい。それに伴い底層環境は嫌

気状態になるため，底質からの栄養塩類の溶出や青潮

などの環境問題が発生している現状にある。このよう

な中で一部の水域において底層溶存酸素に関わる環境

基準の制定2)や，浚渫や覆砂などの湖沼底層環境改善

が行われてきた。しかし，それらの改善策により浚渫

窪地が発生するなど，必ずしも貧酸素化の改善に至ら

ないケース3)や生態系への影響4)が懸念される等，新

しい課題に直面する可能性も報告されており，その効

果や機構が十分に評価できていない現状にある。

そこで本研究では，底層環境改善策の 1つである海

水交換の効果を評価するために，貧酸素底層水と酸素

飽和海水とを連続的に交換する実験を行い，DOおよ

びリン溶出特性が経時的にどのように変化するかを分

析した。DOの回復過程については，底質酸素消費速

度 (SOD : Sediment Oxygen Demand) やその影響因

子との関係を分析し，一方，リンの溶出過程について

は，底質および底層水 (直上水) の形態別リン濃度を

定量することによって，DO回復との関連性を分析し

た。一方，現地底質が有するリンの溶出ポテンシャル

を評価するため，貧酸素条件下の溶出試験も合わせて

実施された。

2．方 法

本研究では京都府北部に位置する阿蘇海を研究対象

水域とした。阿蘇海は天橋立により外海 (宮津湾) か

ら隔てられた閉鎖性汽水湖であり，富栄養化による牡

蛎の大量発生や底質の軟泥化などが問題となってい

る5)。

阿蘇海における底質サンプリング調査は，夏季

(2017 年 9 月 19-20 日，2018 年 9 月 19-22 日) およ

び冬季 (2018 年 3 月 24-25 日，2019 年 3 月 19-20

日) に実施された。サンプリング地点は，阿蘇海に流

入する最大河川の野田川河口部 (地点 A)，湾央最深

部 (地点 B) および湾奥部 (地点 C) の 3 地点に設定

された (Fig. 1)。採泥作業は調査船上から行い，表

層底質試料はエクマンバージ採泥器 (宮本理研工業

製) を，柱状試料は HR 型不攪乱柱状採泥器 (離合

社) を用いてそれぞれ採泥された。また，採泥された

試料は不攪乱・冷蔵状態で実験室へ運搬された。

2018 年夏季の表層底質試料は，リンの溶出ポテン
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シャルの分析に用いられた。まず，底質と現地直上水

(孔径 1 μm でろ過および窒素置換済み) とを，底質

の重量比が 10% になるように窒素雰囲気下でバイア

ル瓶 (100 mL 容) に封入した。同一条件で用意され

た 6 つの混合試料を 3 地点分 (計 18 試料) 用意し，

旋回振とう機を用いて撹拌 (260 rpm) し続け，規定

日数経過後 (0，2，4，15，18 および 21 日後) に，液

相 (直上水) に対しては PO4-P，H2S，AVS，TOC，

pH および ORP が，固相 (底質) に対しては形態別

のリン濃度 (易溶解性，Fe 型，Al 型および Ca 型)

がそれぞれ測定6)された。

柱状試料は SOD 測定試験，栄養塩類溶出試験 (静

置条件) および海水交換試験に用いられた。SOD 測

定試験は底質調査法7)を参考に行い，不攪乱状態の採

泥管をそのまま利用して 20℃恒温環境において実施

された。柱状試料の水相部分は，試験開始時に現地直

上水 (孔径 1 μmGF/B でろ過済み) を十分に曝気し

た海水に全て置換し，水相上端は外部からの酸素供給

を断つために流動パラフィンで遮断した。また，柱状

試料の泥相が乱れない程度に水相上層を連続的に攪拌

(40 rpm) し，水相中層に設置された DO 計 (PS-

2196，島津理化製) にて DO の経時変化が測定され

た。本試験においては，一般に，試験開始直後に化学

的な DO 消費が優先され，その後生物的な DO 消費

が優先するため，DOの消費速度は時間と共に漸減し

ていく8)。SOD の算出には，序盤の DO 消費量 (6〜

10 時間) が一般的に用いられているため，本研究に

おいてもこれに倣って 10 時間あたり DO 消費量を利

用した。

SOD 測定試験後の柱状試料に対して栄養塩類溶出

試験 (静置・貧酸素条件) が実施された。本試験は 1

週間程度継続され，一部を除いて 5日目までの毎日と

7 日後にそれぞれ直上水の採水 (100 mL/回) を行っ

た。採水は貧酸素条件を維持しながらガラスシリンジ

とチューブを用いて行い，採取後速やかに pH，ORP，

PO4-P，NH4-N およびH2S が測定された。

次に海水交換試験には，2018 年夏季および冬季

の柱状試料が用いられた。栄養塩類溶出試験後に，直

上水中のリン濃度が概ね平衡状態に達したと判断さ

れた試料に対して試験を行った。現地で採水された直

上水 (孔径 1 μmでろ過済み) を十分に曝気し，これ

を外海水と見立てて，貧酸素化している柱状試料内

の直上水と一定流量 (0.6〜0.9 mL/min≒0.05〜0.07

vol%/min) で交換した。流量の設定条件については，

SOD 測定試験の結果を参照して決定した。給排水は

電動ポンプを用い，供給水海水が直接排水されないよ

うに，水相内の供給水流入口のチューブ先端は排水口

のそれと一定距離の位置に設置された。また，試料内

の直上水濃度を均一化するため，底質泥相が攪乱され

ない程度に水相上層を攪拌 (40 rpm) しながら，水

相中層に設置された DO 計 (PS-2196，島津理化製)

を用いて DO の経時変を測定した (Fig. 2)。夏季試

料に関しては試験開始後 1, 3, 4, 6, 12, 20 および 24 時

間に，冬季試料に関してはリン溶出動態を把握するた

めに，試験開始後 0，1，2，3，4，11，24，48 および 96

時間に採水 (100 mL/回) を行って，pH，ORP，PO4

-P およびH2S が測定された。
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Fig. 1 Sampling points of water and sediment in Aso-kai Lagoon

Fig. 2 Experimental and operation methods : (a) the SOD test, (b) the elution test, in the steady state condition, (c) the seawater
exchange test.



3．結 果

3. 1 底質からのリン溶出試験

溶出試験 (振とう攪拌) により得られた，底質から

のリン溶出ポテンシャルおよび底質中の形態別リン変

化を Fig. 3に，DOCおよびAVSの経日変化を Fig. 4

に示した。リン溶出量は，最終的 (21 日目) に 0.5〜

0.9 mg/L 程度となり，初期濃度に比べれば数倍〜5

倍程度まで上昇する結果が得られ，そのポテンシャル

は大きいことが確認された。本試験中には pHがやや

減少 (8 程度から 7.5 程度) し，TOC および AVS が

増加している傾向が得られたことから，嫌気分解の進

行に伴って Fe-P を含む易溶解性リンからの移行と溶

出が促進され，水相中リン濃度の上昇に寄与したもの

と推察された。一方，溶出過程 (経日変化) の結果か

らは，金属態リンの変化も同時に寄与している可能性

が示唆され，振とう速度 (260 rpm) の影響も含めて

試験系の検討が必要であると考えられた。

もう一方の栄養塩類溶出試験 (静置条件) における

測定結果を Fig. 5 示した。夏季・冬季共に湾央最深

部 (地点 B) においてリン溶出量は最大値を示した。

リン溶出量と ORP には負の相関があることが知られ

ているが9)，実際に地点 Bは最深部であり長期間にわ

たって強い嫌気状態にあったことが影響していると考

えられる。また，底質中の交換可能なリン (易溶解性，

Fe 型) が溶出に寄与している10)とされ，地点 B にお

けるそれらは 1.4 倍程度高いことも本実験で確認され

た。そのため，底質からのリン溶出には底層環境およ

び底質性状が複合的に影響しているものと推察された。

3. 2 SOD試験とその影響因子

夏季および冬季における SOD 測定結果を Table 1

示した。季節間の比較では大差は見られなかったが，

地点間の比較では夏季のみに最大 1.4 倍程度の差が確

認された。夏季における年度間の差異からは明確な

関係が確認できなかったものの，特に 2017 年度夏季

の地点 A の底質に関しては，台風出水による堆積

物の影響を受けてやや低い SOD になったものと予想

された。これらの値にはややバラツキがあるものの，

総じて高い水準にあり，琵琶湖の SOD (0.45〜1.09
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Fig. 3 Experimental result in the elution test (Shaking Condition) : Daily change of 4 forms (i.e., soluble Fe-bound Al-bound Al-bound
Ca-bound) of the phosphorus in over-sediment water and sediment

Fig. 4 Experimental result in the elution test (Shaking Condition) : Daily change of DOC and AVS in over-sediment water



gO/m2/day)11) に比べて 1.5〜3 倍程度の値となって

いた。汽水湖では海水流入の影響を受けて硫化水素が

発生しやすく，それらによる酸素消費が一因となって

いる。このように，SOD の大きさには底層表層の性

状 (含水率や還元物質の含有濃度など) が影響してい

ると考えられ9)，サンプリング時の現場環境などに留

意して分析する必要がある。

3. 3 海水交換試験

Fig. 6に夏季底質を対象とした海水交換による DO

の経日変化を示した。地点 B，Cともに柱状試料中に

おける水相体積の 1 回分相当の交換 (1 HRT) で DO

は徐々に回復する傾向を示した。海水交換に伴い試料

中のH2S や NH4-N が速やかに検出されなくなったこ

とからも，主に化学的酸素要求関連物質 (TOD 成

分) が優先的に酸化されたと考えられ，その量は曝気

後の海水 8 mg/L 程度 (水相体積相当) と同等と推定
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Fig. 5 Experimental result in the elution test (Steady state Condition) : Daily change of PO4-P and NH4-N in over-sediment water on
summer and winter sediments

Table 1 Experimental result in the SOD test on summer and winter
sediments

A (河口部) B (最深部) C (湾奥部)

SOD
(gO/m2/day)

Summer
2017
2018

1.21
1.67

1.54
1.23

1.71
1.38

Winter 2018 1.47 1.41 1.34

Fig. 6 Experimental result in the seawater exchange test : Hourly change of DO and seawater exchange rate in the over-sediment water on
2018 summer sample



された。DOが上昇し始めた後は，生物的酸素要求量

+系外に排出される酸素量 (いずれも水相DO濃度依

存性あり) と，それよりも十分に大きい値に設定され

た供給酸素量との差分に応じて DO が徐々に回復す

る。

次に冬季底質 (地点 B) を対象とした海水交換によ

る DO とリン濃度の経日変化を Fig. 7 に示した。こ

の結果からも 1 滞留時間程度で DO の回復が停滞し

た後，その後，徐々に DO が回復する傾向が示され

た。この結果には，交換流量がやや大きく設定 (3.8

ml/min) されたこと，DO 計のセンサーが水相内の

やや上方に設置されたこと，夏季試料と比べ溶出試験

(静置条件) と海水交換試験の期間が短かったことな

どが影響したものと考えられた。水相部分のリン濃度

は，試験開始後に経時的に減少し数時間程度で半分，

DO が回復し始めている 11 時間経過以降では 1/4 程

度以下まで大きく減少した。リン形態に着目すると，

特に 11 時間経過以降においてリン酸態リンが大きく

減少し，無機結合態リンや有機態リンが優位に増加

(半分以上の割合) した。海水交換に伴うリン濃度の

希釈効果のみを仮定すると，予測されるリン濃度の計

算値と実測値との差が経時的に大きく開いていくこと

からも，リンと金属水酸化物との共沈・沈殿により水

相中のリン濃度が減少したと考えられた。さらに，海

水交換試験の進行に伴い柱状試料表層において酸化層

の形成が確認されており，それらにより底質側からの

リン溶出の抑制効果も示唆された。

4．ま と め

本研究では，汽水湖・阿蘇海底層を対象に，貧酸素

化した底層水と酸素リッチな外海水とを連続的に交換

する実験を行い，水相中の DO がどのように回復す

るかをモニタリングした。また，この回復過程と底質

酸素消費速度 (SOD) やその影響因子との関連性を

分析するとともに，底質からのリン溶出特性がどのよ

うに変化するかを形態別に分析した。その結果として，

汽水湖底質からのリン溶出には，交換可能なリン (易

溶解性・Fe 型) の含有比率や還元性の強さが影響し

ていると示唆された。SOD は H2S など化学的な酸素

要求の影響により高い値 (1.21〜1.71 gO/m2/day) を

示したが，海水交換による DO 回復過程においても，

この SOD 値に応じて，1 HRT (1 回分の水交換) 程

度の交換量を超えたあたりから，明確な DO 回復が

認められた。また，この DO 回復過程においては，

水相中のリン濃度の明確な減少も同時に確認され，そ

れらは金属水酸化物との沈殿や底質表層における酸化

層形成による溶出抑制効果によるものと推定された。
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