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【はじめに】

20世紀以降の産業の発達や人口密度の増加に伴い､さまざま物質が環境中に排出さ

れてきた｡そのため現在では多くの環境問題が取りざたされている｡人為的に負荷さ

れた物質は河川や大気などによって運搬され､最終的には堆積物に移行､蓄積する｡

そのため堆積物に含まれる人為起源の物質の濃度を求めることは環境の変遷を解明す

るのに有力な情報を与えてくれると考えられる｡

琵琶湖は面積約 670km 2の日本で最大の湖であり､その集水域は約 3170km2に及ぶ｡

琵琶湖周囲には 1億-3億年前に形成された古生層と 7000万-9000万年前に形成され

た火成岩が存在する.古生層は主に塩基性火山岩類､石灰岩､チャー ト､頁岩､砂岩

などで構成されている｡火成岩は花園岩が近江盆地をとりまく山地の四隅に広く分布

している｡その位置的および岩相上の特徴から比良花園岩､比叡山花尚岩､田ノ上花

園岩､三雲花園岩､鈴鹿花尚岩､諸家花園岩と呼ばれている｡また湖東には流紋岩､

湖北には玄武岩も存在している｡これらの上部には古琵琶湖層群とよばれる未固結の

磯､砂､粘土からなる地層で構成されている｡この地層中には現在の琵琶湖に生息す

る淡水貝などの化石を産出し､湖成堆積物であると考えられる｡そして段丘層､沖積

層がその上部に存在する｡段丘層はその層厚が 3-7m の薄い砂磯層で構成されている

ことが多く､その地形学的性格は侵食段丘といえる｡沖積層の主なものは､現在の河

川によって上流から運ばれてきた磯､砂､泥が河口に三角州を形成し､湖岸にそって

砂や泥などが堆積したものである｡

琵琶湖は琵琶湖大橋を境に北湖と南湖に分けられる｡北湖は琵琶湖の 90%以上を占

めており､平均深度は約 43m と深い｡そのため波浪や船舶の渡航によって湖底堆積物

が巻き上げられている可能性は少なく､湖底環境は南湖に比べて閉鎖的である｡南湖

は北湖とは異なり､面積は小さく､平均深度も約 4m と浅い｡そのため波浪や船舶の

渡航によって堆積物は巻き上げられており､横田はか (1996)によればその効果は少
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なくとも 2-3cm に及ぶ｡北湖と南湖では湖の周囲の状況も異なる｡北湖の周辺域は

近年､製造業などの産業の発達が顕著であるが､古くからの自然環境が保たれており､

産業の中心は農業である｡それに対し南湖の周辺域は北湖に比べて人口密度が高く､

都市化が進んでいる｡琵琶湖には約 460本の河川が流入しており､このうち直接流入

しているのは 120本である｡流出している河川は人工的な疏水を除けば､瀬田川のみ

である｡

琵琶湖の湖底堆積物の研究は様々な方法で行われている｡井内ほか (1993)は吉地

震の震度の指標としての琵琶湖のタービダイ トの研究を行った｡井内らによれば､琵

琶湖の西岸付近の湖底堆積物には肉眼で確認される以外にもシル トを主とする細粒の

粒子からなる湖底地滑りを起源とする堆積物が多くはさまれていて､これらのタービ

ダイトの堆積年代を堆積速度をもとに測定した結果が歴史地震と対応することを明ら

かにした｡また公文ほか (1993)は深さ 5-10cm および 10-15cm の堆積物の粒度分

析を 2km ごとに琵琶湖全域について行った｡その結果､琵琶湖湖底堆積物の粒径は内

側ほど細粒になり､最中心部で少し粗粒になるという特異な環状の粒径分布が安曇川

河口の沖合いに見られた｡これは漂流ブイをレーダによって測定した安曇川河口の沖

合いの還流の位置 (遠藤ほか ,1987)と対応しており､その粒径分布は還流による運

搬と選別作用によるものと説明している｡また､本研究では約 50cm の柱状堆積物を

対象としているが､200m､1000m､1400m の深層ボーリングが琵琶湖湖底で行われて

いる｡例えば Toyoda(2003)は 1400m コアの上部 250m 化学組成を放射化分析によっ

て測定した.その結果琵琶湖湖底堆積物の Th/Scの変動がおおむね氷期 一間氷期の気

候変動と一致しており､Th/Scの変動は aeolianquartzfluxによって引き起こされている

可能性を示唆している｡また Naと Hfが上部 250m でゆっくりと増加し続けているの

は琵琶湖付近の地殻変動の影響による北湖の沈降や､断層の活動の影響の可能性を示

唆している｡

本研究では琵琶湖の北湖､南湖とその境界部で採取した湖底堆積物のコアサンプル

と琵琶湖に流入する主要な河川の堆積物の化学組成を測定し､琵琶湖湖底堆積物の起

源や各元素の堆積物中での挙動を解明することを目的とした｡

【試 料】

湖底堆積物 (RAN,KAS,RAM)は琵琶湖の北湖 (clO:35022'99"N;136007'99"E､

深さ89.6m)､南湖 (C3:35003'63日N;135054'22"E､深さ3.6m)とその境界部 (C6:350

10'49"N;135058'01E､深さ51.6m)の3地点で2002年5月29日に採取した (Fig.1)0

試料の採取には KK 式採泥器 (アクリル製､直径 5cm､長さ 60cm)を用いた｡採取し

たコアの長さは北湖で 39cm､南湖で 47cm､境界部で 17cm であった｡採取したコア

は､表層 10cm は 0.5cm の厚さに､10cm 以深は 1cm の厚さにスライスした｡スライス

した試料は凍結乾燥後､ボールミルとメノウ乳鉢を用いて粉砕し､分析試料とした｡
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試料はシル ト質泥で､表層から 2-3cm は茶

色､それ以深では暗灰色をしている｡北湖と

南湖と比べると､北湖の堆積物の表層部のほ

うが茶色の層がはっきりしている｡また､比

較のため､KAN と同じ地点で採取 された

BWA-N､KAS と同じ地点で採取された BWA-

Sの湖底堆積物試料 (1998年 5月 14 日に採

梶)も用いた｡BWA 試料に関しては､南ほ

か (2002)が sr同位体比と BWA-S試料の主

成分元素の結果､安藤ほか (2003)が BWA-

N試料の主成分元素の結果を報告している｡

河川堆積物は 2003年 7月 18日 (安曇川､

百瀬川､知内川､大川､大浦川)と 11月 11

冒 (姉川､愛知川､野洲川)に採取した (Fig.

1)｡河川堆積物は 180メッシュのふるいに二

度かけたものを採取した｡採取した河川堆積

物は乾燥後､メノウ乳鉢とボールミルを用い

て粉砕 し､分析試料とした｡河川は大川と大

浦川は生物の死骸が多く存在 し､愛知川は他

の川に比べ多くのコケが存在 していた｡川幅

は野洲川と安曇川が7-8mと最も大きかった｡

iiZ!
i==-==

Fig.1 Samplingpoints(C3,C6and

CIO)inLakeBiwa,andrivers,where

sedimentswerecollected.

【分析方法】

主成分元素 (si,Al,Fe,K,Mg,Na,Ca,¶,Mn,P)の定量は蛍光 X線分析法で行

った｡主成分元素の測定に先立って､試料をマッフル炉内で約 1時間､950℃で加熱し

た後､試料 0.7gに対してホウ酸リチウム (Li2B｡07) 6gの割合で混合し､ガラスビー

トを作成した｡測定には島津走査形蛍光 X 線分析装置 sxF-1200を用いた.検量線は

地質調査所発行の岩石標準試料を用いて作成した｡LOI(LossonIgnition)は試料をマ

ッフル炉内で加熱した際に求めた｡

微量元素 (sc,cr,co,Ni,As,Cs,Ba,La,Ce,Sm,Eu,Gd,Yb,Lu,Hf,Th)の定

量は放射化分析法で行った｡放射化分析の利点は､第 1に分析感度が極めて高く､多

くの元素を同時に測定できる点である｡第 2の特徴は非破壊分析である点である｡そ

のため化学的な前処理を省略することが可能で､それに伴うコンタミネーションを避

けることができる｡試料の放射化は試料約 100mgをポリエチレンバッグに封入し日本

原子力研究所内の JRR14炉､気送管内で中性子束 (Max;5.3×1017 m-2S~1)を 5分間照

射することにより行った｡γ線の測定は sEIKO EG&G オルテック社製の高純度 Ge半
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導体検出器 GEM35190型を用いて行った｡測定は各元素から放出されるγ線を効率よ

く検出するために 2度測定した｡1回目の測定 (6500-7000S/sample)は､照射後約

5 日間の冷却後､2回目の測定 (12000-15000S/sample)は､1回目の測定後 Ⅰ-3週

間後におこなった｡解析するにあたって､標準試料として地質調査所発行のJB-1aと､

JohnsonMa血ey製のRu､Re､Os､Ir､Auの標準溶液とAs､Sb､Seの標準溶液をそれ

ぞれ20ppmになるように調製､混合した溶液を用いて濃度を決定した｡

210pb (半減期 22.3±0.2yr)､214pb (半減期6.8±0.9min)､137cs(半減期 30.07±0.03yr)

の測定については､試料約 1gをプラスチック試験管に封入し､井戸型Ge半導体検出

器 (SEIKOEG&GGWL-120230-S)を用いて､放出されるγ線 (210pb;46.539±0.001KeV,

214pb;351.921±0.008KeV137cs;661.660±0.003KeV)を数日～数週間測定した｡堆積年

代を推定するにあたっては､大気起源だと考えられる過剰210pbを使用するので､210pb

と214pbが放射平衡だと仮定し､210pbから214pbを差し引くことにより､過剰210pbを

算出した｡

全炭素量と全硫黄量は全自動元素分析計で定量した｡試料約 7-9mg量りとり､ス

ズカップに封入後､FISONSinstruments社製 EAllO8元素分析計を用いて測定した｡検

量線はサルファミドアミド (C｡H8N202S)を用いて作成した｡

【結果】

1.湖底堆積物

堆積速度

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｡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｡また､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 1960年代前半とさ

れている｡したがって､137csの最濃集層準を特定することにより､堆積物の堆積速度

を求めることが可能である｡南湖湖底堆積物においては､BWA-S試料については南ほ

か (2002)で､KAS試料については安藤ほか (2003)で述べたように､過剰 210pbか

らは減衰曲線が得られず､堆積速度を得ることができなかった｡137csの濃集層は､表

層から 8-9cm の深さの層に見られ､このピーク位置から南湖湖底堆積物の堆積速度

を求めた結果､0.060g/cm2/y (拡AS)､0.046g/cm2/y (BWA-S) となった｡今回､BWA-N

試料を用いて北湖湖底堆積物の堆積速度を求めた結果､0.011g/cm2/y (0-2.5cm)､
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0.092g/cm2/y(2.5-4.0cm)､0.011g/cm2/y (4.0-6.0cm)とな り､深さ 2.5-4.0cm の間

に非常に堆積速度が速い層が挟まれていた (Fig.2)｡この結果は山崎ほか (2000)の

結果 とも一致する｡137cs の濃集層は､南湖堆積物に比べて浅い､表層から 4-5cm の

深さの層に見 られた｡ このピーク位置か ら北湖湖底堆積物の堆積速度を見積もると､

0.011g/cm2/yとなり､210pbか ら得られた堆積速度とほぼ一致した｡これらの結果から､

南湖のほうが北湖よりも堆積速度が早いと思われる｡
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主成分元素

琵琶湖の KAN (北湖)､KAS (南湖)､RAM (境界部)湖底堆積物試料の主成分元

素の鉛直分布を､BWA-N (北湖)と BWA-S (南湖)試料とともに Fig.3に示す｡同一

地点で採取された KAN と BWA-N､KASと BWA-S試料はそれぞれ同様の鉛直分布を

示している｡北湖試料の主成分元素はtotal-Fe203､CaO､MnO､P205を除く元素が 18cm

以浅で表層に向かって減少している｡MnO､P205は 6cm 以浅で表層部に向かって急激

に上昇している｡cao は 8cm 以浅でほぼ一定である｡南湖試料の主成分元素の濃度の

鉛直分布で大きく変化しているのは ¶02､CaO､MgO である｡¶02は深さ約 20cm で

最も濃度が低くなった凹型の鉛直分布をしている｡これとは対照に LOIは約 20cm で

最も濃度が高くなっている｡cao､MgO は 25cm 以浅から表層に向かって濃度は上昇

し続けている｡南湖試料のその他の主成分元素は鉛直方向に変化は見られるものの､

その変化はあまり大きくない｡また北湖､南湖､境界部試料の主成分元素の濃度の鉛

直分布をそれぞれ比べると､北湖と境界部試料はよく似た鉛直分布を示している｡
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Fig.3 (continued)
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徴量元素

微量元素と､強熱減量 (Lot)の鉛直分布を Fig.4に示した｡北湖の微量元素の濃度

の鉛直分布は基本的には主成分元素の濃度の鉛直分布と変わらない｡Crや scは A1203

や K20 と同様鉛直分布を示している｡Asや coは MnOや p205と同様に表層において

濃度が非常に高い｡南湖においてはcr､sc､Asの濃度の鉛直方向の変化が大きい｡Cr､

scは 25cm 付近から表層に向かって濃度が上昇している｡Asは北湖と同様に表層で濃

度が高いだけでなく､約 20cm で最大となっている｡北湖と異なり coは表層での濃度

の上昇は見られない｡北湖の試料を比べてみると｡表層部では主成分元素のような大

きな違いはなく､同様な鉛直分布を示す元素が多い｡

0

0

0

0

1

2

3

4

(

∈
U)
L
J

1d
a
d

0

0

2

3

(

u
J3)
L

17d
aQ

100 150 200(ppm) 12 14 16 18 20 22 24(ppm)

0

0

0

0

2

3

(

E
u)
L
l
T

d
a

凸

65(ppm)
60 80

Fig.4 Verticaldistributionpattemsoftraceelementcontentsforlakesediments

inLakeBiwa

-188-

140(ppm)



Fig.4 (continued)
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Fig.4 (continued)
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全炭素､全硫黄量

全炭素､全硫黄量の鉛直分布を Fig.5に示す｡LOIは主に有機物や炭酸塩の燃焼に

よるため､LOIの鉛直分布は炭素の鉛直分布と類似している｡北湖と境界部において

は､表層部で炭素､硫黄の濃度上昇が見られたが､硫黄濃度は最表層部で減少を示し

た｡南湖では表層部での濃度上昇は見られず､約 20cm の層準で顕著な濃度極大が存

在した｡炭素の鉛直分布は､Fig.4のヒ素の鉛直分布とよく似た傾向を示している｡
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【考察】

琵琶湖湖底堆積物の起源

湖底堆積物は河川により運搬される岩石の風化物､湖水中の生物の死骸などで形成

されている｡試料中には生物の死骸や貝殻を含んでいないため､湖底堆積物の主成分

元素は主に砕屑成分によって決められていると考えられる｡琵琶湖周辺には多くの花

園岩帯が存在している｡そこで琵琶湖の湖底堆積物と琵琶湖の集水域に存在する花園

岩 (比良花尚岩､比叡山花樹岩､田ノ上花園岩､三雲花園岩)､琵琶湖に流入する主要

河川 (安曇川､百瀬川､知内川､大川､大浦川､姉川､愛知川､野洲川)の堆積物の

主成分元素組成の比較を行った (Fig.6)｡比較は風化による影響が少なく､動きにく

いとされる ¶02に対する各元素の値をプロットした｡花尚岩のデータは藤本 (1979)

によって求められたデータを用いた｡

Ti02に対する Si02､K20､Na20､CaO の値は各種花岡岩､河川堆積物､湖底堆積物

と変化していくにしたがってほぼ直線的に減少している｡ナトリウムやカルシウムは

斜長石の主要成分であり､一般に風化の影響を受けやすい斜長石の減少に伴い Na20､

CaOが減少したと考えられる｡またsi02の減少も同様の理由であると考えられる｡K20

の減少はカリ長石の風化の影響と考えられるが､各種花南岩から河川堆積物への変化

の割合が Na20 に比べて大きい｡これは斜長石の風化速度よりもカリ長石の風化速度

が速かったことを示している可能性が高い｡逆に､MgO と Fe203の値は各種花園岩､

河川堆積物､湖底堆積物と変化していくにしたがってほぼ直線的に増加している｡マ

グネシウムは岩石中では主に黒雲母中に存在している｡黒雲母は熱水作用や風化作用

によって緑泥石やイライ トやバーミキュライ トに容易に変化するが､マグネシウムの

大部分はイライ トやバーミキュライ トに取り込まれるため､岩石中での量はほとんど

変化しない (Stevenseta1.,1979)｡そのためMgOの濃度が相対的に増加した結果 Fig.3

のような分布になっていると考えられる｡鉄やアルミニウムも溶解しても､一般にヘ

マタイ トやギブサイ トとして沈殿し､移勤しにくいため､堆積物中で相対的な濃度が

上昇したと考えられる｡これらのことから琵琶湖の湖底堆積物は主に琵琶湖周辺の花

尚岩類が風化と運搬を繰り返し形成されたと考えられる｡

また p205は花園岩中でアパタイ トとして存在 している｡Weijdenetal.(1995)､

Middleburgetal(1988)は花園岩が風化の影響を受けることによってアパタイ トの溶解

によって岩石中の P205の量が減少することを報告している｡したがって､Fig.5にお

いての各種花尚岩から湖底堆積物に変化していくにしたがって P205濃度が増加するの

は風化過程において外部からリンの負荷があったことになる｡その可能性として生物

の死骸による影響や人為的な汚染が考えられる｡大川や大浦川で P205濃度が高いのは

生物の死骸による影響である可能性が高い｡しかしアパタイ トは一般に不溶性である

ため､本研究における p205の濃度の増加の傾向は堆積物中での相対的な濃度の増加で

あると考えるほうが無難である｡
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Fig.6 DiagramofsomeelementsagalnStTiinlakesedimentsinLakeBiwa,sedimentsin

riversflOwlngintoLakeBiwaandgranitesinthehinterland
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Fig.6 (con血ued)
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マンガン.秩,ヒ素の鉛直分布

酸化還元境界は酸化還元状態の影響を受けやすい Mn､As､U､Re､Cdなどの元素

の分布に大きな影響を与える (Thomsonetal.,1990)｡マンガンは酸化還元の状態の影

響を受け､酸化層に濃縮する｡その濃縮機構とは､マンガンの酸化物が堆積物の下部

の還元層において還元され Mn2+となり間隙水中に溶脱し､間隙水を通じて堆積物の表

層の酸化層に移動､そこで酸化され再びマンガン酸化物となり沈殿すると考えられる｡

鉄も同様の濃縮機構の働きによって酸化層に濃縮すると考えられる｡本研究において

は酸化還元境界の特定はおこなってないが､山崎ほか (2000)は琵琶湖堆積物の表層

部には酸化層が確認されており､その度合いは北湖の方が顕著の発達していることを

報告している｡したがって､北湖と南湖の表層部でのMn02の濃度の増加と､北湖のFe203

の濃度の増加は酸化還元状態による影響であると考えられる｡Mn02に比べて Fe20,の

濃度p増加の割合が小さいのは堆積物中に含有する鉄濃度が高いためであると思われ

る (山崎,2000)｡

ヒ素の濃度の各地点の鉛直分布は北湖と南湖の表層部で濃度が高くなっている｡ま

た各地点の濃度は北湖が非常に高い値となっている｡これらの理由は以下の点が考え

られる｡(1)北湖の周りは農村部であるためヒ素系農薬など人為的な負荷､(2)マンガ

ンや鉄と同様に酸化還元状態の変化による影響｡ヒ素系農薬の負荷に関して､山崎ほ

か (2000)は琵琶湖北湖の堆積物表層のヒ素の蓄積量は 0.034mg/cm2となり､これか

ら推定されるヒ素負荷量は約 210 トンとなることを報告している｡また木村 (1999)

によれば 1962-1995年の間に滋賀県出荷されたヒ素系農薬の量はヒ素換算で約 3.5トン

となる｡したがって山崎ほか (2000)は琵琶湖北湖に沈積しているヒ素は人為的なも
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2.河川堆積物

河川堆積物の元素濃度の測定結果を Tablelに示す.河川堆積物は湖底堆積物に比べ

てSi02､Na20､K20などの濃度が高く､total-Fe203やMgOの濃度が低いことがわかる｡

河川堆積物の微量元素濃度は全体的に湖底堆積物に比べてやや低い値となっている｡

特にヒ素は湖底堆積物と比べてかなり低い値となっている｡琵琶湖湖底堆積物がシル

ト質泥であるのに対し､河川堆積物は湖底堆積物よりも粒度が粗く､そのために微量

元素濃度が低いと考えられる｡

Table1 Majorandtraceelementcontentsinrivers,wheresedimentswerecollected

Ado Oh Oura Momose Chinai Aichi Yasu Ane

SiO2(%) 74.66 77.00 69.87 69.34 75.04 72.85 73.27 67.43 66.52 66.46

T-Fe203(%) 4.82 4.36 5.22 4.65 4.59 3.91 4.53 2.66 2.73 5.72

K20(%) 2.80 2.76 3.70 4.37 2.91 3.72 2.63 3.15 3.14 2.82

MgO(%) 1.38 1.29 1.23 0.71 1.49 0.86 1.43 0.53 0.55 1.95

Na20(%) 1.21 1.24 1.89 2.53 1.ll 2.67 1.86 2.50 2.44 1.88

CaO(%) 0.62 0.50 1.07 0.86 1.08 0.90 1.52 1.05 1.01 1.91

TiO2(%) 0.76 0.70 0.63 0.40 0.79 0.45 0.99 0.36 0.33 0.79

MnO(%) 0.18 0.12 0.12 0.21 0.16 0.16 0.ll 0.10 0.10 0.30

P205(%) 0.19 0.13 0.63 0.40 0.15 0.14 0.10 0.07■ 0.08 0.25

Total 100.08 100.57 100.37 99.80 100.81 100.63 97.18 92.01 91.23 96.73

Sc(ppm) ll.3 10.65 9.791 8.962 10.44 7.861 ll.51 7.937 10.95

Cr(ppm) 63.05 60.61 44.99 48.26 55.9 38.08 55.17 34.66 / 61.22

Co(ppm) 14.82 ll.67 ll.77 9.476 12.65 9.767 9.843 7.359 / 17.23

Zn(ppm) 90.58 63.95 114.8 96.08 74.4 85.3 51.32 92.99 / 148

As(ppm) 14.1 12.92 8.71 7.56 9.51 12.35 10.57 5.52 / 19.57

La(ppm) 39.09 37.1 24.79 30.14 33.01 29.05 43.06 27.92 / 39.92

Ce(ppm) 85.21 79.25 58.53 68.71 73.59 69.14 81.13 57.8 / 86.79

Sm(ppm) 6.76 6.26 6.06 7.82 5.48 6.91 5.46 5.26 / 7.59

Eu(ppm) 1.10 1.03 /

Gd(ppm) 7.81 6.81 ll.26 19.44 6.50 12.97 5.46 5.38 / 8,29

Yb(ppm) 2.67 2.60 5.33 7.66 2.49 5.56 2.59 2.95 / 3.35

Lu(ppm) 0.513 0.444 0.922 1.37 0.426 0.941 0.419 0.517 / 0.59

Hf(ppm) 7.01 5.99 4.41 6.60 8.20 6.82 4.71 4.69/ 6.06

Th(ppm) 14.52 13.37 26.22 48.8 14.07 33.51 ll.69 10.58 17.91
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のではなく自然負荷したものが表層で濃縮したものであると報告している｡ヒ素は主

に還元層では As(ⅠⅠⅠ)の状態で溶解していて､酸化層において As(ⅠⅠⅠ)が酸化され As(Ⅴ)

の状態で沈殿している｡よってヒ素もマンガンや鉄の濃縮機構と同様のサイクルによ

って酸化層で濃度が高くなると考えられる｡ヒ素の酸化は酸素や､鉄､マンガンの酸

化物によっておこなわれる｡マンガン酸化物による酸化は酸素の存在に関わらずマン

ガン酸化物が触媒的な電子の受け渡しの媒体として働くことによっておこなわれ､そ

の反応速度は溶存酸素による酸化に比べて速い(Che汀yeta1.,1979;ScottandMorgan,

1995)｡そのため As(ⅠⅠⅠ)の酸化にはマンガン酸化物が重要な役割を果たしていると考え

られる｡本研究におけるヒ素とマンガンの相関が北湖の試料全体と南湖の表層部にお

いて非常によいことから前述のようなマンガンを担体としたヒ素の濃縮機構が働いた

結果､北湖と南湖の表層部においてヒ素の濃度が高くなっていると考えられる｡南湖

においては表層だけではなく､表層から約 20cm でヒ素の濃度が最大となっている｡

ヒ素は還元層では硫化物を形成して沈澱する性質をもっている｡南湖の全硫黄量も表

層から約 20cm で濃度が高くなっていることから､ヒ素は深さ 20cm 付近では硫化物と

して存在していると考えられる｡また､北湖のヒ素の濃度が南湖や境界部に比べて､

下部においても非常に高くなっているのは北湖は南湖に比べ富栄養化が進んでいない

ため､湖の自浄作用が強く働いたと考えられる｡しかしヒ素の流入起源については現

在の河川堆積物のヒ素濃度を考えると､実際に河川水を調べてはいないが､ヒ素が河

川においては堆積せず河川に溶存して湖に流れ込んだ可能性がある｡また大気からの

ヒ素の流入も考えられるが､その場合は南湖においても濃度が高くなると考えられる

ためその可能性は低い｡

他の元素の鉛直分布

北湖において Al20,､Ti02､MgO､K20､Scの濃度は同様の鉛直分布を示している｡

これらの元素は深さ 18cm で特に大きく変化している｡粘土鉱物は一般に AL K､Mg

を多く含んでいるため､これらの変化は粘土鉱物に富んだ砕屑物が一時的に流入した

ために起こったと考えられる｡琵琶湖の湖東には粘土 ･泥層と磯の互層が広く分布し

ているためこれらが一時的に流入した可能性が高い｡

P205の鉛直分布は北湖と境界部において Fe203と同様の鉛直分布を示している｡リ

ンは鉄と共沈する性質をもつので､北湖の深層部と境界部ではリンの鉛直分布は鉄に

よって支配されていると考えられる｡また､北湖の表層部ではリンが高濃度で存在す

るがこれは琵琶湖に流入する約 80%が人為起源であることを考慮すると人為的な汚染

を表している可能性がある｡
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【まとめ】

琵琶湖湖底堆積物の化学組成を北湖 と南湖､境界部においてそれぞれ決定した｡主

成分元素の測定は蛍光 X 線分析法､微量元素は放射化分析法で測定した｡琵琶湖は北

湖 と南湖でその性質､周囲の環境が大きく異なる｡琵琶湖の周囲は主に花園岩帯であ

り､その風化物が湖底堆積物の主要な部分を構成 していることがわかった｡北湖にお

ける Al､礼 K､Mg､Scの表層か ら深さ 18cm での濃度変化は粘土鉱物に富んだ砕屑

物が一時的に流入 したためであると考えられる｡また､マンガンやヒ素は北湖､南湖

ともに表層部において濃度が高くなっている｡マンガンは酸化還元状態の変化に伴い

酸化数も変化 し､酸化層では Mn(ⅠⅤ)の酸化物を形成 し沈澱する｡その結果､表層での

濃度が高くなっていると考えられる｡ヒ素の酸化はマンガンを担体 とする濃縮機構に

よって行われるため表層においてマンガンと同じ鉛直分布を示していると考えられる｡

水質は北湖に比べ南湖の方が悪化 していて､南湖の方が人為的汚染が進んでいると

考えられているが､堆積物で見てみると､ヒ素などでは南湖に比べて､北湖の方が高

い結果 となった｡これは湖の自浄作用によるものであると考えられる｡また北湖の深

層と境界部ではリンの鉛直分布は鉄によって決定されていると考えられる｡
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ThechemicalcompositionofmajorandtraceelementsinbottomsedimentsofLake

BiwawasdeterminedbyX-raynuorescencespectrometry(XRF)andinstrumental

neutronactivationanalysis(INAA).Thesedimentswerecollectedinthenorthembasin,

thesouthem basinanditsboundarypart.Theverticaldistributionpatternsofsome

elementsinthenorthem basin,suchasAl,TiandSc,aresimilareachother.The

concentrationsofAl,TiandScinthenorthem basinincreasefromthesurfacetothe

depthofabout18cm,wheretheyreachmaxima.Thevariationsinconcentrationsare

probablyduetotemporalinfluxofAllviumwhichconsistsofclay,mudandgravellayer.

TheconcentrationsofAsandMnareextremelyhighinthesurfacelayerinthenorthem

andsouthembasins.Manganeseinsedimentsexistsindifferentformsofoxidationstate

togetherwithvariationofredoxcondition.Manganeseprecipitatesinoxiclayeras

Mn(IV)-oxides.Therefore,theconcentrationofMnishighinthesurfacelayer.The

highconcentrationofAsintheoxidizedsurfacelayerisduetoMnactingascarrier,So

thattheverticaldistributionpatternofAsissimilartothatofMn.

TheplotsofmajorelementsagalnStTiO2Show correlationsingranites,river

sedimentsandlakesediments.ThelowerconcentrationsofNa20,CaOandSiO2inriver

andlakesedimentscomparedtogranitesarecausedbyweatheringofplaglOClase.The

higherconcentrationsofFe203andMgO arerelativeincreaseinsamplesdueto

resolutionofsomeelementssensitivetoweathering.
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