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バイカル湖湖底堆積物試料中の高分子直鎖状炭化水素､及びバクテリア由来有機

分子であるホバノイ ド化合物の分子レベル安定炭素同位体比分析を行い､過去にお

ける湖内バクテリア活動の復元と環境変化の考察を行った｡最終氷期か ら完新世へ

の移行期において､メタン酸化バクテリアの寄与が増大していたことが明らかにな

った｡この結果は､過去における気候変動に対応 して湖水循環が停止､もしくは極

めて弱くなっていたことを示唆する｡

[はじめに]

シベリア南東部に位置するバイカル湖は､世界最古 (3000万年前に形成)､最深

(1634m)であり､最も清澄な湖の一つである｡バイカル湖には現在 2000種以上の

生物が存在し､その2/3が固有種である｡世界で最も高い生物多様性を持つバイカル

湖の湖内環境の長期的な変化を把握することは､気候一水環境一生命の相互作用を

解明する上で非常に重要である｡ しかしながら､バイカル湖における湖内環境の変

化や欄内生物活動の変遷については十分検討がなされていない｡特に気候環境変動

に応答した湖水循環や湖内酸化還元環境の変遷､及び寒冷期における湖内生産の推

移に関する情報は皆無である｡バイカル湖における湖内酸化還元環境の歴史的変遷､

及びその変動メカニズムの解明は､湖における物質循環や生物活動の変化､大規模

な湖水循環メカニズム等に関する様々な情報を提供する

還元環境下におけるメタン生成に伴い､炭素の大きな同位体分別が観測されてい

る (Whiticar,1999)｡ 従って､バクテリアや古細菌が特異的に生成する脂質化合物の

安定炭素同位体比は､メタン生成 ･酸化過程を把握する指標として多く利用されて

いる (Thieleta1.,1999;Burhaneta1.,2002)｡ 本稿では､バイカル湖堆積物中に存在す

る各種有機分子の安定炭素同位体比を用いたバイカル湖におけるバクテリア活動の

評価､及びそこから推察される湖内酸化還元環境の変遷について述べる｡
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[試料と分析法】

1998年 8月､バイカル湖 AcademicianRidge(53044'33"N,108024'35"W;水深 325m)

において採取された約 10mの柱状堆積物試料 Ⅵr98-1St.5(酸素同位体ステージ;OIS1

-8､約 25万年間に相当､watanabeeta1.,2003,2004a)を用いたolcm間隔で試料を

細分 し､元素分析一安定同位体比質量分析計を用いて全有機炭素の安定同位体比

(813cT｡｡)を測定した｡但 し813cT｡Cの測定には､6M-HClにより脱炭酸塩処理を施

した試料を用いた｡

堆積物中の有機分子の分析は､watanabe(2004b)の方法に従って行われた｡表層 51cm

までの堆積物試料を有機溶媒で抽出後､シリカゲルカラムにより分離 ･精製し､得

られた化合物を GC/MS及びGC/FIDを用いて同定 ･定量した｡個々の有機分子の安

定炭素同位体比はGC/C/IRMSにより測定した.

【結果と考察]

Table.1にVer9811St.5堆積物試料の放射性炭素同位体による年代測定結果を示す.

堆積速度は 2-7cm/kyrであり､コア上部に向かって次第に速くなる傾向が認められ

た｡ 1万年前以降 (完新世)において､TOC含有量は高く (平均 10.3mg/gdrysed.)､

逆に最終氷期においては､TOC含有量は低い値 (平均 3.3mg/gdrysらd.)を示した｡

813cT｡Cは-29.3%｡から-21.1%｡の範囲で変動し､温暖期には軽い値 (平均 -27.0%｡)､寒

冷期には重い値 (平均 -23.6%｡)を示し､TOC の増大に伴い813cT｡Cが小さくなる傾

向が明瞭に認められた (Fig.1)｡温暖期においては､軽い炭素同位体比を持った有機

物が湖底に大量に供給され､反対に寒冷期においては重い同位体比を持つ有機物の

僅かな供給があったことを示す｡このような温暖 ･寒冷サイクルにおける813cT｡Cの

明瞭な変化は､湖底へ供給される有機物の起源が大きく異なることによるものと考

えられる｡

Tablel･14CagesfortotalorganicmaterialsintheVer98-1St･5sedimentcore

Samplename
Depth 813cTOC AMS14cageLab･code Calendarage

(cm) (%｡,VSPDB) (yearBP) (NUTA-) (yearcalBP)

Ver98-1St.5,1B13 2-3 -25.0 3877士 30 5722 4350-4250

Ver98-1St.5,1B-10 9-10 -27.2 4853士34 6903 5613-5497

Ver98-1St.5,1B-20 19-20 -27.8 8095±57 6906 9237-8985

Ver98-1St.5,1B-47 46-47 -24.4 23146±91 5723
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Figurel･ DepthprofllesofAMS14Cageaswellasconcentrationsandstablecarbonisotope
ratiosoftotalorganiccarbon(TOC)andn-alkanes(C27,C29andC31)intheVer98-1St.5
sedimentcore.

温暖期において､C27〟-Alkaneの存在量は多く (平均 700ng/gdrysed.)､寒冷期に

おいては､逆に少ない値 (平均 200ng/gdrysed.)を示した｡一方､C29〟-Alkane及

び C31〟-Alkaneの存在量分布において､温暖期 ･寒冷期の間での明瞭な変化は認め

られなかった｡気候の変遷に伴う存在量の変化が小さい理由として､寒冷期におけ

る風送塵由来 n-Alkaneの供給が増加していたことが考えられる｡Ver98-1St.5試料中

の C27-C31〟-Alkaneの安定炭素同位体比は -32%Oから -35%Oの値を示し､これまでの

報告 (Daviteta1.,2000) と同様に､寒冷期及び温暖期のバイカル湖周辺域の植生に

おいて C3植物が主体であったことを示唆する結果であった｡

寒冷期から温暖期への気候遷移期間に対応する層においてのみ､硫黄同位体比は

明瞭に低い値を示した (-20%Oから -38%O,Fig.2,Watanabeeta1.,2004a). これは､硫

酸塩の供給が制限されない開放系での活発な硫酸還元によって､大きな同位体分別

が生じた結果によるものである｡従って､気候遷移期間において湖内への硫酸イオ

ンの過剰な供給､もしくは湖底への蓄積が行われ､かつ黄鉄鉱の形成が堆積物中で

はなく堆積物一水境界もしくは湖水中で起きていた可能性が高い
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Figure 2･ DepthprofilesofAMS14cage,Stablesulfurisotoperatiosoftotalsulfurand

pyrite(834sTS,834S｡y),concentrationsandstablecarbonisotoperatiosofsqualane,hop-

17(21)-eneandββ-homohopaneintheVer9811St.5sedimentcore･

Hop-17(21)-eneの存在量は温暖期で多く (平均 53ng/gdrysed.)､寒冷期において少

ない値 (平均 8ng/gdrysed.)を示した (Fig.2)｡ 一方､明瞭に低い硫黄同位体比を示

した層においてのみ､古細菌由来と考えられる有機化合物 (squalane､813Cニー46%｡,最

大 12ng/gdrysed.)を検出した｡さらに､低い硫黄同位体比を示した層において､バ

クテリア起源有機分子である Hop-17(21)-eneの安定炭素同位体比が他の層に比べて

9%｡も減少 (-35%｡から -44%｡へ)していることから､還元環境の形成に伴うメタン酸

化細菌の寄与増大が示唆された｡還元環境下においてメタン生成菌が作 り出すメタ

ンをメタン酸化細菌が細胞内に取り込み､利用することにより､その細菌が生成す

る有機物の安定炭素同位体比は低くなることが報告されている (Summonseta1.,1994;

Wh iticar,1999;Thieleta1.,1999).寒冷期から温暖期への気候遷移期間において硫酸還

元のみではな く､メタン発酵 も活発 に生 じていた可能性が考え られる. β針

Homohopaneの存在量は温暖期で多く(最大 1000 mg/gdrysed.)､寒冷期においては検

出限界以下であり､TOC の分布と高い相関を示した (r- 0.94)｡ 安定炭素同位体比

は 131%｡から-35%｡の値を示し､バクテリアの活動が有機物の供給量増大に伴い活発

化した結果によるものと考えられる｡
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本研究により､100-1000年スケールの急激な気候環境変動に対応して､バイカル

湖の湖水循環パターンが変化 し､湖内に還元的環境が形成されていたことが示唆さ

れた｡この結果は､安定同位体組成を用いてバイカル湖の湖内バクテリア活動の規

模を初めて解明したことによって得られたものである｡ グローバルな気候環境変動

に連動した湖内酸化還元環境の推移は､他に類を見ない生物多様性を持つバイカル

湖の湖内における各種生物の変遷や進化に重大な影響を与えた可能性が考えられる｡

本研究の一部は､財団法人日本科学協会笹川科学研究助成を受けて行われた｡
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SeveralorganicgeochemicalstudiesonsedimentaryphotosyntheticplgmentS,lignln

phenolsandlipidsfromvascularplantshavebeenconducteduslngLakeBaikalsedimentcore

lOremeta1.,1997;Tanieta1.,2002].However,theseinvestigationshavenotelucidatedpast

limnologicalconditionssuch asredox changesin LakeBaikal･Thesulfurisotope

compositionsofpyriteindicatedavariationofSRBactivityinresponsetoglacial/interglacial

climatechanges【Watanabeeta1.,20041.1mthisstudyprokaryotebiomarkersincluding

hopanoidandacyclicisoprenoidcompoundwillbeexaminedforthesedimentaryprofilesof

bacterialactivitiesincludingmethanotrophicbacteria.Organiccompoundsofhigherplant

orlgln,Suchashighmolecularn-alkanes,n-ketonesandn-alkanolsarerelativelyabundantin

theVer9811St.5sedimentcore(upto5.6,1.8,andll.7pg/gdrysed.,respectively).The

abundanceofpartlyautochthonousorganicmatter,suchasphytolandlowmolecularalkanols

isrelativelylow.Ithasrevealedsignificantdifferenceinthemolecularcompositionbetween

thewarmperiodsandthecoolperiods,whichisconsistentwiththeorganiccarbonandtotal
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nitrogenconcentrationandTOC/TNratios.Theincreaseinterrigenousorganicmoleculesin

thewarmperiodscanbeexplainedbytheincreasedinflowofriverwater.

InthedeepestpartofmodernLakeBaikal,ca.9mg/1dissolvedoxygenoccurs,which

suggestsalarge-scaleverticalconvectioninthelakeinspiteofitsgreatdepth(1634m).

Watanabeetal.[2003]suggestedless-oxicconditionsofLakeBaikalbottomwaterin

climatetransitionperiods,suchasYoungerDryas(YD),basedonhighTScontents(up

to 13mg/gdry sed)andhighTS/TOC ratios(upto0.5atomicratio),beingmuch

largerthanaverageTS/TOCratiosoffreshwaterandnormaloxicmarinesediment.The

highTS/TOCareusuallyobservednotonlyasaresultofless-oxicconditionbutalso

diageneticpyritization･Wehavemeasured813cofbacterialbiomakersand834sofpyrlte

throughtheYDevent(ca.12kyrB.P.).

Hop-17(21)-ene is the most abundant among unsaturated hopanoids

throughouttheHoloceneandYD sediment(32-68ng/g dry sediment)･Furthermore,

highamountsofsaturatedhopanoidsarepresentwith17β(H),21β(H)-homohopaneand

17β(H), 21β(H)-hopane dominating (up to lO45 and 381 mg/g dry sediment,

respectively)intheHolocene.17β(H),21β(H)-homohopaneand17β(H),21β(H)-hopane

varyisotopicallyinanarrow rangefrom -30.8t0-34･7%の,whichsuggeststhattheββ-

hopanescould be derived from chemotrophicbacteria.Hop-17(21)-enein theYD

becomesmoredepletedin13C(～-43%o)thanthatintheHoloceneby～10%O,implyingan

increaseofmethanotrophicbacterialactivity.Inaddition,squalaneisdepletedin13C(-

46.2%o)comparedtothetotalorganiccarbonby20%O.Such13C-depletedsqualanesuggests

thatarcheahavedirectlyorindirectlyintroduced13C-depletedmethane-derivedcarboninto

thebiomass.Themethane-involvinganaerobicbacterialactivitysuggeststhedecreaseof

dissolvedoxygencontentindeeperpartofLakeBaikalattheYDrapidcoolingevent･

TheseisotoplCSlgnatureSSuggestthatlessoxicconditionsassociatedwithawater

circulationchangeoccurredrapidlywithinatimeintervaloflessthan1000yrinresponsetoa

globalclimaticchangeatthelateQuaternary.Sincelakewatercirculationexertsagreat

influenceespeciallyonthegeochemicalcycleandbiologicalactivityinLakeBaikal,

reconstructionofpaleo-redoxconditionsandwatercirculationchangesinthelakeare

indispensabletoidentifydetailedchangesinbiologicalactivityandlakeecosystemswith

respecttoclimatechanges.
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