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1.はじめに

大気､降水や河川を通じて湖内に運び込まれる外来性物質､湖内で生産されたプランクト

ンなどの自生性物質は生物 ･化学的作用を受け､環境の影響を受けながら､湖底に堆積して

いく.湖底では堆積した物質が続成作用を受け､一部は水に回帰している.近年､人間活動

の著しい増大は､湖水ならびに湖底土に影響を与えており､この影響を堆積物の中に兄い出

すことは､地球環境保全の点からも重要なことである.

湖には､大気､降水や河川を通じて流入した天然放射性核種 (210pbなど)､大気圏核実験

等に由来する人工放射性核種 (137csなど)が微量ながらも広範囲に分布している.210pbは岩

石 ･土壌粒子中に含まれる226Raのα壊変によって生じた222Rn(気体)が大気に拡散し､放射

壊変して生成される.210pbはエアロゾルなどに付着し､滞留時間が1週間以内で降下して大

気から除去される (Poetetal.,1972).210pbは水中の粒子との親和性が高いために､短期間に

水中から固相に移行 して堆積物とともに埋積する.-4Cは半減期が5730年と比較的長いので

数百年以下の若い年代を求めることは難しいのに対し､210pbの半減期は22.3年と短いので､

約百年以下の堆積物の堆積年代を求めるのに有効である.

137csは大気圏内での核爆発実験等によって供給される人工放射性核種であり､半減期が30

年と短いために数十年の堆積物の堆積速度を求める上でよく用いられている.大気圏核実験

はアメリカ､ロシアで1950年頃に開始され､中国､フランスなども加わり､1960年後半まで

頻繁に行われた.大気圏核実験に由来する人工放射性核種が最も水圏､陸圏に降り注いだの

は1963-4年頃とされている.したがって､この137csを用いて､湖の堆積速度を求める研究

(e.g., Krishnaswamietal.,1971;Koideetal.,1973)や､拡散による固相一水間の堆積物の再分

配の研究が行われている (e.g.,Robbinsetal.,1977).
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本研究では､琵琶湖南湖から得られた湖底堆積物の210pb､137csを測定して､堆積速度を見

積もるとともに､Sr同位体比､Sr濃度を測定し､堆積物の起源物質を探ることを目的とした.

srぱ 4sr(0.56%)､$6sr(9.86%),87sr(7.00%)､88sr(82.58%)の同位体をもち､このうち名7srぱ 7Rb

から半減期4ト.9×109年でβ壊変して生成される.87srを安定同位体である86srで割って得られ

る名7sr/86srは鉱物毎に異なった値をもち､このSr同位体比は､堆積物が続成作用を受けたり､

運搬､堆積する際にほとんど変化しないので (Dasch,1969)､起源物質を知るための有効な

トレーサ-と考えられる.今回は､湖底堆積物そのままと､2M塩酸で リーチングをして炭

酸塩成分を除いた珪酸塩成分について､ Sr同位体比ならびにSr濃度を求めた.

2.試 料

琵琶湖は第四紀以前に出現したと考えられている湖で､湖底下には均質な細粒堆積物が存

在している.湖の表面積は 674km 2､平均深度は 41m であり､湖は琵琶湖大橋を境にして､

南湖と北湖に分けられている (図 1).南湖の表面積は 58km之で最大深度は 8m､平均深度は

3.5m であり､沿岸には大津等の都市部が位置しているのに対し､北湖の表面積は 616km2で

最大深度は 104m､平均深度は 44m であり､沿岸の都市化は進んでいない.そのため､南湖

と北湖は水質も生物相も異なり､特に南湖で

は環境汚染の影響が大きい.表 1に､琵琶湖

研究所から出されている琵琶湖のデータの一部

を示す.

本研究に用いられた試料は､図 1に星印で

示した C3地点 (水深 4.3m)で 1998年 1月に

採取されたものである.内径 5cmのコアサン

プラーを用いて堆積物を採取し､直ちに 1cm

深さごとに切断した後､各々ポリエチレン

容器に入れて持ち帰った.

表 l 琵琶湖のデータ

TableI PhysicaldataofLakeBiwa

North South Total

Surfacearea(1m 2)

Maximum 'depth(m)

Meandepth(m)

Volume(billiontons)

616 58 674

104 8 104

44 3.5 41

27.3 0.2 27.4

Residencetimeofwater(V) 5.5 0.04 5.5

Otsu

図 1琵琶湖の地図 (試料採取位置 :星印)

Fig.1LocationmapofLakeBiwashowlng

asamplingsiteofsediments
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3.分析方法

3.1 Ge半導体検出器による210pb､137cs測定

試料は約 80℃で乾燥後､乳鉢で十分に粉砕した.試料の湿重量､乾重量との差から求め

た含水量も表 1に示した.試料をプラスチック試験管に封入し､Ge半導体検出器にセット

して､2相pb､137Cから放出されるγ線 (それぞれ 46.5keV､661keV)を数日～数週間測定し

た.実際に測定される 210pb放射能には､堆積物を作っている鉱物粒子中に含まれる 226Raか

ら成長した 210pb(210pbsupported)も含まれるため､その量を 214pbと放射平衡であると仮定

し､全210pbおよび214pb放射能から､過剰 210pb濃度 (210pb｡x｡｡ss)を算出する.

A(210pbexcess)-A(210pbsupported)- 1/α･A(214pb)

A:放射能

α:218p0-214pb α壊変の分岐比 (0.99)

この過剰 2-Opb濃度と深度の関係から平均堆積速度を求めることができる.壊変定数人の放

射性核種が t年前に固相一水境界面で放射能 Aoで堆積し､堆積速度 Ⅴ(cm)で堆積が継続して

現在深さx(cm)､放射能がAである堆積物を考えると､

A(x)-Ao｡exp(一入･t) ここで t-x/V

の関係式が成り立つ.この式が成り立つためには､1)堆積物由来の226Raから成長した210pb

が 214pbと放射平衡になっている､2)堆積速度が一定である､3)堆積物中で閉じた系とな

っている､4)放射性核種の水中における滞留時間が堆積年代に比べて小さい､などの仮定

が成立している必要がある.

3.2 表面電離型質量分析計によるSr同位体比測定

試料はそのままと､2M 塩酸で 3時間リーチングを行った後の残さの 2種類について分析

を行った.試料約 0.2gをフッ化水素酸一過塩素酸で分解 し､乾固させた後に塩酸に溶解し

て､同位体比測定用と定量用に 2分割した.定量用試料には､特定の同位体を濃縮してある

スパイク (Srの場合は 84sr､Rbの場合は 87Rbを濃縮してある)を添加､再び乾固し､スパ

イクと試料を平衡に達せしめた.同位体比測定用､定量用試料いずれも乾固した後､2.4M

塩酸に溶解 し､陽イオン交換樹脂 (BioRadAG50WX8)をつめたカラムに通して､塩酸を

溶離液として Rbと Srを分離した.それぞれの分画液を乾固後､硝酸を加え再度乾固し､蒸

留水に溶かしてリン酸とともに Taフィラメントに塗布し測定した.塩酸､硝酸は精密分析

用試薬 (キシダ化学)を蒸留したものを用いた.Rbと Srの定量は FinniganMAT四重極型質

量分析計 (THQ)を用いた同位体希釈法によって行った.定量の誤差は 1%､87sr/86sr比は

Micromass社のSector54-30磁場型質量分析計を用いて測定した.測定期間中のNISTSRM987

のくり返し測定の結果は87sr/86sr-0.710234±0.000027(20､n-45)であった.
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4.結果と考察

4.1 210pbおよび 137cs放射能

表 2に堆積物試料について測定された全 210pb､214pb､過剰 210pb､137csの放射能を示す.

全ての値は､backgroundの放射能を差し引いた正味の値で示した.また､図 2に過剰 210pb

の鉛直分布を､図 3に137csの鉛直分布を図示した.

表 2 南湖湖底堆積物の全 210pb､214pb､過剰 210pb､137csの放射能

Table2 Tc･ta1210pb,214pb,excess210pband137csactivitiesinsouthemLakeBiwasediments

Cumulativ e

Dep血 H20 sediment

(m ) (%) mass

(R/Cm21

0- 1 83.9 0 -0.171

1- 2 80.5 0.171-0‥349

2- 3 76.5 0.349-0.659

3- 4 71.3 0.659-0.991

4- 5 71.7 0.991-1.41

5- 6 71.1 1.41-1.76

6- 7 69.5 1.76-2.日

7- 8 68.6 2.ll-2.57

8- 9 68.4 2.57-3.()0

9-10 67.3 3.00-3.45

10-11 65.5 3.45-3.87

ll-12 65.9 3.87-4.36

12-13 65.6 4.36-4.82

13-14 64.1 4.82-5.25

14-15 62.1 5.25-5.81

15-16 61.7 5.81-6.29

16-17 62.0 6,29-6.91

17-18 61.0 6.91-7.36

18-19 60.3 7.36-7.84

19-20 60.1 7.84-8.41

20-21 59.5 8.41-8.89

21-22 59.6 8.89-9.54

22-23 58.5 9.54-10.ll

23-24 57.6 10,ll-10.64

24-25 57.0 10.64-ll.21

25-25.5 56.6 11.21-ll.57

210pbtota1 214pb 210pbexcess 137cs

(Bq/g) (Bq/g) (Bq/g) (Bq/g)

0.125±0.012 0.056±0.003 0.069±0.012

0.131±0.012 0.053±0.003 0.079±0.013

0.135±0.011 0.050±0.003 0.085±0.011

0.104±0.012 0,052±0.003 0.052±0.012

0.151±0.015 0.055±0.004 0.096±0.015

0.149±0.014 0.045±0.004 0.104±0.015

0.134±0.013 0.048±0.003 0.085±0.013

0.128±0.013 0.057±0.003 0.071±0.014

0.125±0.011 0.054±0.003 0.070±0.011

0.111±0.013 0.058±0.003 0.054±0.014

0.072±0.010 0.064±0.003 0.008±0.010

0.070±0.010 0.058±0.003 0.013±0.011

0.054±0.013 0.056±0.003 -0.002±0.013

0.056±0.010 0.072±0.003 -0.016±0.011

0.071±0.011 0.067±0.003 0.004±0.011

0.069士0.011 0.058士0.003 0.011士0.011

0.056士0.010 0.055士0.003 0.001jI0.010

0.056±0.010 0.054±0.003 0.001±0.010

0.053±0.007 0.052±0.002 0.001±0.008

0.059±0.010 0.051±0.003 0.009±0.010

0.054±0.010 0.054±0.003 0.000±0.010

0.057±0.010 0.055±0.003 0.003±0.010

0.053±0.009 0.055±0.002 -0.002±0.010

0.056±0.010 0.048±0.002 0.008±0.010

0.056±0.010 0.053±0.002 0.003±0.010

0.051±0.010 0.048±0.003 0,003±0.010

0.0078±0.0012

0.0115±0.0013

0.0061±0.0011

0.0094±0.0012

0.0130±0.0016

0.0190±0.0016

0.0257±0.0014

0.0396±0.0016

0.0497±0.0013

0.0434±0.0011

0.0193±0.0011

0.0072±0.0011

0.0042±0.0013

0.0021±0.0010

0.0016±0.0011

0.0000±0.0011

0.0001±0.0010

-0.0028±0,0010

0.0006±0.0008

0.0002±0.0010

-0.0003±0.0010

0.0003±0.0010

-0.0005±0.0009

0.0005±0.0009

-0.0027±0.0010

-0.0001±0.0010
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Depth (cm) cumulativemass(g/cm2)

図2 過剰210pbの鉛直分布

Fig･2Plotsof仙e210pb activitiesasafunctionofdeptheXCeSS

10-5

o 5 10 15 20 25 0 2 4 6 8 10 12

Depth (cm) CUmulativemass(g/cm2)

図3 137csの鉛直分布

Fig･3Plotsof仙6137Csactivitiesasafunctionofdepth
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過剰 21｡pb は湖底表面部においては深さとともにわずかに増加､その後､湖底下 10cm ま

で深さとともにわずかに減少､それ以下の深さではほぼゼロとなっている.深さ 4-10cm に

おける 210pb放射能の傾きから堆積速度を求めると､約 3mm/年となった.松本 (1975)は､

南湖の堆積速度を 1mm/年以下 としてお り､本研究での堆積速度はこの値に比べてかな り大

きい.堆積物の混合が起きている場合､210pb か ら求め られる堆積速度は実際よ りも 2-25

倍大きくなるという報告もある (e.g.,Benninger,LK,1978).今回の堆積物試料は､堆積物の

混合や 210pb の拡散が生じている可能性が考えられ､210pb 法により得 られた結果は､見かけ

の堆積速度を示 していると考えられる.

137cs は深さ 9.5cm のところで大きなど←クを示 し､深さ 1.5cm のところでもわずかなどー

クを示す.深さ 9.5cm における 137csのピークは 1963-64年にピークをなす大気圏核実験等

によって供給されたものと考えられる.深さ 10cm 部の堆積物が 1965年のものとし､表面部

まで堆積速度が一定だったとすると､深さ 10cm までの堆積速度は約 3mm/年程度になる.

一方､深さ2-9cm における -37cs放射能と深度の関係か ら堆積速度を産出すると､約 1.mm/

年とな り､上の値とはかなり異なる. 2-Opb 法と 137cs法で求められる堆積速度の食い違いは

多数報告されてお り､鉛の拡散移動を示唆する論文が多 い.南湖堆積物の堆積速度は本来

1.mm/年であるが､特に湖底表面部における堆積物の混合や 210pb の拡散による移動などに

より､大きな堆積速度が得 られた可能性も考えられる.

wielandetal.(1993)は､スイスの Sempach湖の湖底堆積物の 137csを測定 し､1986年 5月 1

日に起 こったチェルノブイ リ事故による 137csの挙動を調べている.彼 らのデータによると､

チェルノブイリ事故で発生した 137cs は 1960年前後の大気圏核実験で発生 した 137cs に比べ

てかなり多量であり､大気で拡散､短期間で世界中に運搬されたと考えられる.深さ 1-2cm

の琵琶湖湖底堆積物に見 られるわずかなど-クはチェルノブイリ事故によって発生した 137cs

という可能性も考えられる.しかし､南湖は特に人為的に湖底表面部が荒 らされているので､

このピークは堆積物の混合によるものと考える方が妥当である. 137cs と同様､大気圏核実

験によって生成された人工放射性核種に 14C や 90srやがあり､これ らの核種を研究すること

により､さらに情報が得 られるであろう.

4.2 Sr同位体比および sr濃度

表 3に堆積物試料について測定された Sr同位体比および sr､Rb濃度の結果を示す.また､

図 4に Sr同位体比の鉛直分布､図 5に Sr濃度の鉛直分布を図示 した.Sr同位体比､Sr濃度

ともに深さ 10-15cm のところで､急激に変化をしていることがわかる.Sr濃度はこの範囲

で約 64ppm から約 73ppm へと 10ppm の増加を示してお り､Sr同位体比は 15cm より深いと

ころでは約 0.7198のほぼ一定の値を､10cm から浅いところでは 0.7185前後のほぼ一定値を

とっている･リーチング後の残さの Sr同位体比は深さ 6-10cm のところを除いて､深度と

ともに大きくなる傾向が見 られる.堆積物を2M塩酸でリ←チングすることにより､炭酸塩
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表 3 南湖湖底堆積物の Sr同位体比および sr濃度

Table3 SrisotoperatioandSrconcentrationinsou山emLakeBiwasediments

beforeleachin巳 afterleaching

87sr/86sr yield Sr 87sr/86sr

(%) rT3Dml

Dep血 Rb Sr

(m) (ppm) (ppm)

0′- 1 154 73.1

1.- 2 72.6

2- 3

3/- 4

4- 5

5- 6

6′- 7

7- 8

8′- 9

9-10

10-ll

ll-12

12-13

13-14

15～16

16-17

17-18

18-19

19-20

20-21

21-22

22-23

23-24

24-25

25-25.5

154 73.3

73.1

159 74.0

732

157 72.6

74.4

151 72..8

679

673

65.9

64.4

0.718473士14

0.718581±14

0.718739±14

0∴718739±14

0.718694±17

0.718536±14

0.718573±14

0.718781±18

0.718651±16

0.719126±14

0.718525±19

0.719752±14

0.719789±14

0.719855士14

0.719865±16

0.719856±14

0.719834±14

0.719854±13

0.719823±14

0.719800±14

0.719962±14

0.719970±14

0.719915±16

0.719868±16

0.719796±14

94.0 51.6 0.721077±16

94.5 55.2 0/720941±16

92.7 55.2 0.721174±16

92.9 55.6 0.720983±14

92.4 55.2 0.721234±14

94.1 56.3 0.720632±16

88.0 53.6 0.720917±16

94.6 50.2 0.720793±18

0/719500±16

0.721086±19

0.721633±16

0.721364±14

0.721432±14

0.721528±16

0.721486±16

0.721685±14

0.721629±14

0.721877±14

0.721853±19

0.721825±16

0.721575±14

0.721544±14

成分が除去され､リーチング後の残さは鉱物を形成するケイ酸塩成分のみになっていると考

えられる.リ-チング後の収率は 92-95%であった.アジア大陸のレスが示す 87sr/86srは

0.723-0.727､87Rb/86srは 4.5-6.5と報告されており (Asaharaetal.,1999)､本研究における

リーチング後の残さが示す値 (87sr/86sr≒0.722､87Rb/86sr≒6)はその値に近い.したがって､

琵琶湖南湖の堆積物は､大陸物質である可能性が示唆された.

Sr濃度､Sr同位体比ともに深度 10cm 付近で大きい変化をしており､この時期に､Sr系に

大きな変化があったことがわかる.この時期は 137csの鉛直分布から 1960年頃と考えられ､

日本の高度成長期にあたる.この頃から Sr同位体比が低く､Sr濃度が高い物質が付加され
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たとも考えられる.しかし､深度 10cm までの表面部では堆積物の混合､拡散が生じている

可能性があり､簡単には結論付けられない.表層の堆積物が混合し､再懸濁することによっ

て溶存物質との接触時間が増大し､粒子のスカベンジング効果も増大する結果､堆積物中の

元素濃度が高くなる. 琵琶湖湖水の Sr同位体比は未測定であるが､現在の海水の平均値

0.7092および河川水の平均値 0.7119(PalmerandEdmond, 1989)から予想して､恐らく0.715

前後であると考えられる.湖底表面部の堆積物の Sr同位体比が低く､Sr濃度が高いのは､

湖水中の溶存物質との影響が大きいためと考えられる.今後､南湖堆積物の未測定のRb､Sr

濃度の測定､人為的影響の少ない北湖の湖底堆積物の研究､さらには湖水ならびに湖水に流

入している河川水の研究などを総合的に研究していくことが必要であると考えられる.

5.まとめ

琵琶湖南湖で採取された堆積物の210pb､137C放射能を測定して､堆積速度を見積もった.

210pbから堆積速度は 3mm/年という結果が得られ､大気圏核実験に起因する 137C のピークか

らもほぼ 3mm/年の堆積速度が得られた.しかし､今回採取された堆積物においては､湖底

表面部での堆積物の混合､核種の拡散が考えられ､3mm/年という値は見かけの堆積速度で

ある可能性がある.堆積物中の Sr同位体比､Sr濃度は､137Cがピークを示す深度 10cm付近

で Sr同位体比は 0.7185から0.7198へと高く､Sr濃度は 73ppmから64ppmへと低く急激に

変化しており､その原因として､1)深度 10cm 付近の堆積物が堆積した時期 (1960年頃)

に､例えば人為的な環境汚染などによって Sr系に大きな変化があった､2)表層の堆積物は

混合､再懸濁によって粒子のスカベンジング効果が増大しているため､などが考えられる.

2)の場合､2-Opb､137csの鉛直分布は堆積ではなく混合によって生じたということになる.1)

に対しては､Cd､Hgなどの汚染重金属物質や､137csと同様に人工放射性核種である -4Cや

90srなどの研究が､ 2)に対しては､湖水､河川水の Sr同位体比などの研究がさらに必要で

ある.今後､北湖の湖底堆積物に対しても分析を進めていく予定である.
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AsedimentcoreinthesouthemLakeBiwawasanalyzedfor210pb,137csandSrisotoperatio･The

sedimentationrateofthelakesedimentsassumedby210pbisabout3mm/y･ 137Cs,afalloutproduct

from abnosphericnuclearweapontests,showsmaximum activityat9.5cmdepth. Maximumfallout

of137cstowaterandlandoccu汀edduring1963-1964,andthesedimentationrateassumedby137csis

alsoabout3mm/y. Thesedimentationrateof3mm/y, however,couldbeuntruebecausesurface

sedimentsaredisturbedandmixedbyphysicalturbulence.Srisotoperatiosofthelakesediments

radicallychangefrom 0.7185to0.7198,andSrconcentrationsalsoradicallychangefrom 73ppmto

64ppmatnearlOcmdepth. Therefore,thefollowingcausesareexpected:1)Srsystemhaschanged

byartificiallyenviror-entpollutionsincenear1960,and2)Surfacesedimentsaredisturbedand

mixedbyphysicalturbulence. Inthecaseof2),theprofilesof210pband137Csleadtomixingprocess

exceptsedimentationprocess･Theprofilesofothernuclidessuchas14cand90srwouldhelpbetter

understandingofthebehavioroflakesediments. Itisnecessarytoanalyzeanothersedimentcoresof

sou血emandnor血emLakeBiwa.
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