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報　文

湖沼環境での 物質循環 に関す る研究

一琵琶湖 に お ける天然放射性核種
21°Pb と

21°Po の 挙動
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　　The　behavior　 of21
°Pb 　 and

脚 Po　in　Lake 　Biwa
，
　 a 　large　mesotorophic 　lake　 situated 　in　the

Kinki　district　ofJapan ，　was 　investigated　by　analyzing 　lake　water 　at 　various 　depths　and 　precipi−

tation 　at 　approximately 皿 ont ｝11y　intervals　fbr　a 　period　ofl ．5　years，　 and 　sediments ，　streams

flowing　into　and 　out 　ofthe 　lake，
　　Flux　balance　calculation 　indicated　that　atmospheric 　depositien　was 　the　major 　source （97％

of 　total）of21
°Pb 　to　the　lake，　and 　for　210Po 　growth 　in−situ 　from　the　decay　of21ePb 　eontributed 　about

75％ ofthe 　total　
21 ロPo　supply 　to　the　lake．　Most （about 　90％ ）of 　all　the 　

！1  Pb 　inputs　to　this　lake　was

f（）und 　to　be　inc町 〕orated 　into　sediment ．　Residence　times　via 　sedimentation 　in　the　epilimnion

and 　hypoliminion 　were 　estimated 　to　be　27 （6−40）and 　22 （5−45）days，　respectively ，　for　
2i°Pb　and

95 （47−146）and 　32 （7−109）days　for　21°Po．　These　residence 　times　sugges 七that　there　is　a 　difference

between　21°Pb 　and 　
2’°Po　in　the　extent 　eftheir 　cycling 　in　the　water 　column

，
　with 　a 　more 　rapid 　re −

moval 　of2i
°Pb 　than 　

2ioPo ，　Overall，
210Pb

　and 　
21°Po　were

，
　furthermore，　f（）und 　to　be　remeved 　more 　ef −

ficiently　during　the　transit　periods　of 　high　biological　productivity，　such 　as 　plankton 　blooms．

Key 　words ：Lead−210，　Polonium−210 ，　Removal 　process，　Scavenging，　Sedimentation，　Biogeo −

　　　　　　chemical 　cycle
，
　Lake 　Biwa

＊ ＊

金沢大学理学部附 属低レベ ル 放射能実験施設

〒923−1224　石 川 県能美郡辰口 町和気オ24

滋賀県琵琶湖研究所

〒 52〔｝−0806 滋賀県大津市打出浜1−1Q
＊ ’＊

現在，働環境科学技術研究所

〒 039−3212　青森県 上 北郡 六 ケ所村大字尾駮

字家 ノ 前1−7

1 ．は じ め に

　大気 や 河 川 を 通 じ て 湖内 に 運 び 込 ま れ る 外来性物

質，ある い は湖内で 生 産 さ れ た プ ラ ン ク トン な ど の 自

生性物質 は生物 ・化学的作用を受けて 固相へ と移行す

る 。 更に こ れ ら は そ の 場 の 環境条件の 影響を受け な が

ら深層を経 て 湖底 に 堆積す る 。 湖底 で は堆積 した物質
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が 続 成 作 用 を 受け，一
部 は 水中に 回帰す る、世界各地

で 湖沼 の 水質汚濁が深刻 化 して い る 現 在 ， 吸 着，脱

離，沈降，拡散，堆積な どの 複雑な メ カ ニ ズ ム の 結果

と し て 起 こ る 湖沼 生 態系 の 変化を
・
予測 し ， 水質 を保全

す る施策 を策定す る た め の 物質循環機構解 明 の 研究が

重要か つ 緊急の 課題 と なっ て い る。

　 海洋 に は，湖沼 と 同様 に
， 大気や河川 を通 じて 流入

した ウ ラ ン （U ）や トリ ウ ム （Th）壊変系列 の 天 然

放射性核種及 び 大気圏核実験等 に 由来す る セ シ ウ ム

137 （
LS
℃ s）な ど の 人工 放射性核種 が微量 で は あ る が

広 く分布 ・存在 して い る 。 こ れらの放射性核種は，注

目す る 成分 の トレ
ー
サ
ー

に なる だ け で な く，固有 の 物

理 的 半 減期 で 減少す る こ と に 加え ， そ の 供給源 と供給

量 が よ く把握 されて い る ため に 存在量を測 定す る だ け

で水圏で 起 こ っ て い る種 々 の 過程の 時間や 速度の 変化

を提 供 して くれ る 側面 を持 ち合わ せ て い る 。 海洋学 の

分野 で は，た とえば ， 水中で粒子 との 反 応性が 高 く固

相を形成 しや す い ト リウ ム 同位体 （
2：M 、2a‘Th ），プ

ロ トア ク チ ニ ウ ム 231 （
z31Pa

）， 鉛210 （
2i°Pb）及 び ポ

ロ ニ ウ ム 210 （
：i°Po）を水中 の 粒子 の 鉛直 ・水平方向

の 輸送及 び 生 物地 球化学的 プ ロ セ ス 解明の トレ
ー

サ
ー

として 利 用 す る な ど，海洋内で 起 こ っ て い る 諸現 象解

明 の ト レーサーと して 多 くの 放射性核種が利用 されそ

の 有効性が 実証 さ れ て きた （例 え ば，Bacon 　 et　 al．，

1976；Brewer　et　al ．
，　ユ980；Spencer 　et α1．，1981；An −

derson 　et 　al．，1983；Fleer　and 　Bacon ，1984；Tsunogai
et α 1、，1985，1988；角皆，19871Kasemsupaya 　 et　 al．，
1989；原 田，1989；Nozaki 　 et α L

，
1976，1987

，
1991；

Isotopic　 Tracers　 in　U ．　 S．　 JGOFS ，1990；Wei 　 and

Murry，1994）。

　
一

方，湖 沼 系 で は そ の 利 用 は 広 が りつ つ あ る もの

の
， 海洋 と比 べ て ， 湖盆 形成，周辺地形，集水域な ど

の 性状が様々 で あり，内部で の 諸過 程 が 季節変化や 湖

底及 び縁 辺 か ら の 影 響 を受けや す く，さ らに 非定常的

な
一

時的 あ る い は 突発 現象 に よ っ て支配される 部分が

あ る な ど余 りに も複雑な た め に そ の 利用 は 数少な い

（Stumm ，1985；Schuler　 et α1．
，
1991；Balistrieri　et

α 1．，1995）。こ れ ま で に放射性核種 を利用 した 湖沼の

物質循環研 究 の 対象は，北米 （例 え ば，Talbot　 and

Andren ， 1984；Hawley 　et α1．
，
1986；Balistrieri　et α1．，

1995） や ス イ ス を 中心 とす る ヨ ーロ ッ パ （例 えば，

Benoit　 and 　 HemDnd ，1987，1990；Dominik 　 et α1．，
1989；Santschi，　1989；Santschi　et 　al．

，　1988，1990；

Schuler　et 　al ．
，
199ユ；Robbins 　et 　al ，

，
1992；Wieland 　et

α1．
，
199ユ，1993；Vogler　ef 畆 ，1996）の 主 と して貧栄養

湖 に 限 られ て きた 。

　著者らは，放射性核種利用 の
一

環 と して，中栄 養 湖

の 琵琶湖 を研究 フ ィ
ール ドに ウ ラ ン壊変系列 に 属す

る
u °pb （T 、　、，　＝　22．　3　y，β

一
）及 び脚Po （T， ，

＝138．　38　d，

or）を トレ
ー

サ
ーと した 湖 沼 に お け る 物 質 循 環 研 究 を

始めた。 地表よ り大気 に拡散 し た ラ ドン 222 （
222Rn

）

の 放射壊変 に よ っ て 生成 した
21°Pb が，大気降下物 と

して 湖沼表面へ もた ら さ れ る。Lt’°Po は，　
z1°Pb の β

一
壊

変 に よ り短寿命 の ビ ス マ ス 210 （
Zl°Bi＞（T 、

　Z
＝5．　O　d，

β
一
）を経 て 生成 され る 。

21°Pb や
：］°Po は，上 記 し た よ

うに 湖水中で 粒子 との 親和性 が 高 く，難溶 性物質が 湖

水か ら除去 され る 過程 を調べ る ト レーサ ーに な りう

る 。 琵琶湖 で も，湖内の 物質循環の 鍵を握 る も の と し

て 主 栄養塩 や 重金属 の 湖水 か らの 沈降 粒 子 に よ る 除去

過程に注 目し，
セ ジメ ン ト トラ ッ プ を用 い た 研究が こ

れ まで に い くつ か行われ て きた （Toyoda 　et　al 、，1968；
前 田 ほ か，1987；手塚 ほ か ，1990；Hama 　et α t．

，
1990；

Takahashi 　et　al．， 1995；杉 PLI，1996；杉山ほ か ， 1998）。

こ れ らに よ り，沈降す る粒子束や 組成の 季節変化及 び

水深 と の 関係 な ど，その 全 体像が ある 程度 明 らか に さ

れ て き た が，トラ ッ プ その もの が鉛直方向の 沈降粒 子

の み を補集して い るの か ど うかな どの 検討課題 （Bin−

ford　a皿 d　Brenner，1986；Bloesch　and 　Evans ，1982；
Butman ，1986） も多く，新 た な動的側面 の 情報 が得

られ る手法 が 望 ま れ て い る 。

　本研 究 で は，琵琶 湖 で 1．5年問約 1 ヶ 月 間 隔 で 湖 水

中の
2u °Pb ，

　
LI°PO　ue度 の 深度分布 を継続測 定 し， そ れ

と併せ て 大気 及 び 流 入 河川 か ら の
：’°Pb 　lk給量，さら

に 湖底堆積物 中の
21°Pb 蓄積 量 も測定 して ，年 間 を 通

じて の こ れ ら核種の 供給，内部 で の 循環，除去過程を

含む循環 メ カ ニ ズ ム を解明す る こ と を 目的 と した 。

2．琵琶湖の概要

　琵琶湖の 表面積は 674km2， 貯水量 は 275億 トン，最

大幅 22．8km ， 長軸 （瀬 田〜塩津）63．5km の 大 きな

湖 で あ り， Fig．1に 示す よ うに，琵琶湖大橋 を基準

に 北が北湖，南 が 南湖 と呼 ば れ て い る。北 湖 と南湖

は，地質的な差異 だけ で な く，水質も生物相 も異 な

る 。 北 湖 の 表面積は 616　km2 ， 貯水量 は273億 ト ン で 平

均深度 は44m （最大深度 は 湖 西 の 安曇川 沖で 1041n）

で あ る。一
方 ， 南湖 の 表面積 は58　kmz，貯水量 は0．2

億 トン で 最大深度 は 8m 平均深度は 3．5m で あ り，琵

琶湖 全貯水 量 の 1％ に も満た な い （Table　1 ：Lake

N 工工
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Fig．1

Table　l　 Physical　Dimensiens 　ofLake 　Biwa ．

U面 t　　　　　No 曲 　Basin 　　　　South 　Basin　　　　　@To 煽

S曲ce 　Area 　 　
　

2Volume 　 　 　　
瓦1 

9

m3Maximum 　de μh　 　

　 　mM ¢a面 epth 　 　

　 　 　m   帥ofshheli

e 　　 2Reside 馳ce 　time 　 o

Wa艶r 　yCa ‘伽 e 皿
t

。a　

 z167

1

咽

C5

028o

．

6

．40441

53174

　9 喚 Location 　map 　of 　 Lake 　Biwa

showing　sam− Pling 　sites
　
of 　lake 　water ，　

r

erine　water， precipitation

and　sediment ． Biwa 　Research 　 Institute 　 and 　National

Institute　f （） rResearch 　Advancement，1984

。集水 域 3 ， 174 　km2 は ， 滋 賀 県の 面積 に

敵し，流入河川 は 小 水路 まで
含める と500 河川以上に

る が一級河川に 限 定す る と121 河 川 になる。琵 琶湖

らの流出河川 は瀬田川（ 1905 年に南 郷 洗 堰を

設し ，水位調整開 始）で ，下 流 で 宇 治川， 淀川と名を

えて大 阪湾 に注 い で いる 。 ま た，1890 年 に建

さ れ た 琵 琶湖 疏水からも京都方面 に 湖 水 を 供給 して い

（横山 ，1995 ）。それら の 流 出 量は，合計で 年

約51 億トンと見

られ て い る（滋 賀 県琵 琶 湖 研 究 所 ， 1988 ）。

　琵 琶湖は，年1 回成層 する亜熱帯湖 に属 し ， 4 月

旬から 成層し始 め 8 月頃に 水 温 躍層の深度が 最 も浅

ｭ ， 10m 程 度 ま で に なる 。 そ れから 12 月
初

旬に 向

っ て徐 々に水温躍 層 の 深度 が下 がり ，翌年の1〜3 月に

z 環期 に 入る 。表層 水 は ほと ん ど の場合 pH 　6 ，8

9 ，1 を 示す。pHは水深ととも に 下 がり ，堆 積物と水と

境界付近で は pH 　
6．8〜7． 7 に な る （例 えば，

賀 県琵 琶湖環 境部 環 境 政策課，1999 ） 。 湖水

生物及 び化学 的特性 は 長年 調 査 さ れ て おり ，溶 存

素 濃度 は 8 月頃 に水 温躍層付近 で 有機 物の 分解の

めに 低 くなる傾向 にあるが，年間を通じて無 酸素状 態 になる時 期は 存

しな い （ Ueda 　et　 at ，，1998 ）。 北 湖 お

び 南湖の水の滞 留時間 は，それぞれ約5．5年，約 O．04年 と推定され て いる　（Lak

@Biwa　Research　Institute 　and 　NationalInstitut

@for　R

earch 　Advanceme

，ユ984 ；Te

ka ， 1992 ）。 3．調査
方法

と試 料 採取 及 び 測定

3 ， 1 調査 方 法 　 年間を通 じ てのti °Pb 　b

ﾑ： mPO の湖底への除去過程 を含む

環メカニ ズムを 把握 する観 点か ら ，
調 査

対象 を

の4項目 （1 ： i 〜 〔 4 ｝に分けた。 　 〔1 ）大気か ら

降水などによ るm ° Pb供給量 　 （ 2 ）河川 か らの 孔

0 ．45 μm フ ィ ルタ ー
を通過

する
　　溶

存態 及び孔

0．45 μm フィ ルターに 補集さ れ る 　　懸濁 態成

としての：1

Pb及び ！’°Po 供給
量

　〔3 ｝湖

中の 両 核種の溶存態及び 懸 濁 態 成 分の鉛直 　 　濃度分 布

@ （4 ）湖底堆 積 物中の！ 1 ° Pb 蓄積 量 　 特 に

1 ｝と〔 3 〕に 重 点を 置 き ，

への供給と存在量の

化を時間 分 解 能よ く追跡 す る た めに ，約1 ヶ月間隔で

同期させ て 採取 を実施した。 　 3 ， 2 　試料採取

3
．2 ．1 大 気降 下 物　琵琶湖研究所（滋賀県大 津市）

と滋賀 県

大 学（ 滋賀 県 彦 根 市） の 屋上 に 有 効面 積 O ． 2M

ﾌ 水 盤を設 置し（ Fig ． 1 ），1997 年2 月一 1

8 年 8 月まで，湖水 採取と同期さ せて約 1 ヶ 月間 隔

大 気 か らの 降下物 （ 湿 性 降 ド物 ＋ 乾性

下 物）を採取した。 採取した 試 料は洗液 と 共 に 20e 容折

畳み 式ポリエチ レンタンクに移し， 研 究 室 に 持 ち 帰っ

。 　3， 2 ．2　
河

川水　全 流 入 量 の 約83％を占める主 な 1

河川
（
滋賀 県 琵 琶 湖 研 究 所， 1988 ） の 河 口付近で 採 水 （
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両核種の 流出量 を評価す る た め に 南郷洗堰 の 直前 の 瀬

田川 で も採水 を実施 した 。 河川水 は，35e 容ポ リ エ チ

レ ン バ ケ ツ に採水 し，直ちに ダ イヤ フ ラ ム 式加圧ポ ン

プ を用 い て 孔径0．45 μm ニ ト ロ セ ル ロ
ー

ス 製 メ ン ブ ラ

ン フ ィ ル ター
（ADVANTEC 製，直径142　mm ） で ろ

過 し た 。 ろ 液 は 直接 20e 容折 り畳み式ポ リエ チ レ ン タ

ン ク に 受け，濃硝酸 をO．　1　moM 程度の 硝醐 容液 に な

る よ う に 添加 し て か ら研究室 に 持ち帰 っ た 。 フ ィ ル

ター
もポ リエ チ レ ン 容器に入れ て 持 ち帰 っ た 。 ろ液中

に含ま れ る もの を溶存態成分，フ ィ ル タ
ー上 に 補集さ

れ た 成 分 を 懸 濁態 成 分 と して 分析 に 供 し た 。

　 3．2．3 湖水　 こ れ まで に数多 くの 水質 デ
ー

タ が蓄

積され て い る 北湖南部 に 位置す る 琵琶湖研究所 の 定点

観 測 地 点 c8 （Fig．1 ；135
°
58
’
oo
”
N ，35

°
10
’
30
”
E ；

水深51m ）を 採水場所 と して 選定 した 。 湖 水 の 採取

は，1997年 2 月
〜1998年 6H の 期間 で ，大気降下 物採

取 と同期 させ て 約 1 ヶ 月間隔で 実施 した 。 琵 琶湖研究

所所有 の 実験船
」’
は っ けん 号

”
に 乗船 し，C8 地点で

4 〜 6 層 の 採水を， 5e ニ ス キ ン 型 採水器 を24本放射

状 に取 付 け た ロ ゼ ッ ト型 採水器 を用 い て 行 っ た 。 実際

の採水で は ， F−Probe （Fine　 Scale　Profiler：高精度

多項 目水質 プ ロ フ ァ イ ラ
ー）を 採水 に 先 だ っ て 湖水中

に下 ろ し，水 温，電 気 伝 導 度，pH ，ク ロ ロ フ ィ ル ー
a

蛍光度 ， 光透過率の 鉛直分布を把 握 した Eで 採水深度

を決定 した 。 成層期 （4 月〜12月）に は，表層 （O 〜

1m ），表層 中 部 と水温 躍 層 の 上 部 お よ び水 温 躍層下

の 中部 ， 下 部 の 5 層で，
一

方，循環期 （1 月
〜3 月）

に は表層 （0〜 lm ），10　m ，20m ，40m の 4 層で 各

層約206 採水 した。採取 した 湖 水 は，一旦 35e 容 ポ リ

エ チ レ ン バ ケ ツ に 移 し ， 河 川水と同 様 な 処理 を施 し

て ，ろ 液 と懸濁物を得た 。 こ の 操作 と並行 して 各深度

の 試水 の
．一

部 を分 取 し て 浮遊 懸 濁 物 （SPM ；Sus−

pended 　Particle　Matter）濃度測定用の 試料 も調整 し

た 。 こ の 試 料 は ， 1〜 2e を用 い 孔径 0．45 μ m セ ル

ロ ース 混合 ア セ テ ート系 フ ィ ル ター （ADVANTEC

製 ；直径47　mm ， 予 め 蒸留水で よ く洗 浄 し，80℃で恒

量 に 成 る まで 乾燥 させ 秤量 した もの 〉で 吸 引 ろ 過 して

得 た。こ れ らの 試 料 以 外 に，
2］°Pb の 先 行 核

zz6Ra
か ら

の
2］DPb

　＝与 を評価す る た め に，1993年 2 月 に C8 地

点を含む北湖 6 地点 （Fig．1） で 2m ，30　m ，更 に 水

深 に 依存 して40〜80m 深 さ の 3層 で 各層約 204採水

した。そ の 後 ， 同様に ろ 過 し濃硝酸をO．　1　moM 程度

の 硝酸溶液 に な る よ うに 添加 し て か ら研究室 に 持ち

帰 っ た。

　 3．2．4 湖底土 　C8 点 で の
1’°Pb 蓄 積 量 を 評 価 す る

た め に ， 内径 5cm ， 長 さ60　cm の ア ク リ ル 製 の パ イ

プを装備 した 重力型採 泥 器 （橋本科学社製，K．K．式

採 泥 器 ） を 用 い て堆 積 物 コ ア
ー

試 料 を数 本 採 取 した。

保存性 の 良好 な 試料 に つ い て，直ち に 1Cln 深 さ毎に

切断 した 。 試料 は，ポ リエ チ レ ン 容器 に 入 れ て 密閉

し，研究室 に 持ち帰 っ た。

　 3．3　分析 ・測定

　 3．3．1 大気降下 物中の
SL°Pb 測定 持ち帰 っ た 試料

は，直 ち に粉末状 の 陽 イ オ ン 及 び 陰 イ オ ン 交換樹脂

　（The 　 Graver 　 Company が 開発 した パ ウ デ ッ クス 樹

脂 ：Powdex  PCH 及び PAO ，オ ル ガ ノ 製）を各30　g
ず つ 混合 し て 詰 め た 2段 の カ ラ ム （内径 5cm ，樹 脂

相の 長 さ 5cm ） に通 し ，
　

ZL°Pb を】00％ の 回収率で補集

した （Kimura ， 1978；Matsuura　and 　Kitagawa，1983；
Yamamoto 　et　al．，1998）。カ ラ ム か ら樹 脂 を取 り出 し

た後 ， 乾燥 ・均一
化 し，

一
定容器 に詰め た もの を線源

と して ，
umPb

か ら放出される ガ ン マ ー線 （γ線）46．5

keV （放出比，4．05％ ）を低 エ ネル ギ
ー

用 ゲ ル マ ニ ウ

ム （Ge ）半導体検出器 （Low 　Energy 　Photen 　Spec−

trometer，　LEPS ） を用 い て測定 した。 比較試料 に は，
21DPb

濃度 の 既知量を上 記 の 樹脂 に 均
一

に 混 ぜ た もの

を 測定 試料 と 同
一

の 容器 に 入 れ た もの を用 い た 。 な

お ，
m °Po に つ い て は 採取期間 （約 1 ヶ 月間）中 で の

3L°Pb か ら成長す る
21DPo

寄 与が あ り，今 回 そ の 補正 が

困難 な た め に 測定 を 実施 し なか っ た 。

　 3．3．2　河川及 び 湖水 試料 の
2i°Pb と

21°Po 測定　溶

存態及び懸濁態に 分けた 試料 は，山 本 ほ か （1994） の

分 析 ス キーム に従 っ て 化学分離 し，銀板 上 に Po　e1°Po

と化学収率補 正 の た め に 添加 しk ”°9Pe
トレーサ ー

）

を析出 させ た。こ の 銀板を測 定線源 とし て，表面障壁

型 シ リ コ ン （Si）半導体検 出 器 を 用 い た ア ル フ ァ
ー

（α ）線ス ペ ク トロ メ トリーに よ り
21ePo

を定量 した。
一

方，ベ ータ （β）線放射体の
z⊥°Pb は濃度が低く，非

破壊 γ線 ス ペ ク トロ メ トリーで は 十 分 な 測 定 精 度 を得

に くい た め，
ZL°Po 析出後の 試 料 に つ い て，残存 して

い る
21°Po （

z°SPo
）を陰 イ オ ン 交換法 に よ り完全 に 除 去

し た 後，数 ヶ 月 放 置 し て
Zi°Pb か ら成 長 し た

21rPo
を 上

記 と 同様な方法で 処 理 ・測 定 す る こ と に よ り間接 的

に
21°Pb を定量 した （Yamamoto 　et 　al ．，1997）。

　3．3．3　湖水試料 の
amRa

測定　試水 20　e に化学収率

補 正 用 の トレーサ ー225R
岬Th の 娘核種）を 添加後 ，

Yamamoto 　 et　al．（1989） の 方法 に従 っ て 放射化学分

離 を行い ，精製 した Ra を銀板上 に 電着 し表面障壁型

N 工工
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Si半導体検出器 で 測定 し た。

　3．3．4　湖 底 土 中 の 過 剰
m °pb 測 定　約80℃ で 乾燥

後，乳鉢 で 十分 に粉砕 し試料を調整 した 。 各試料 の 全

量あ る い は
一
部 を と り油圧 式の プ レ ス （10トン ） で 直

径 5cm の 線源 を作 成 し，線源 の 重量を秤定 した 後，

汚染防止 と
z！！Rn の 損失 を 防 ぐた め に ポ リエ チ レ ン 袋

で 二 重 に 包み 約 1 ヶ 月 間 保存 した。その 後，低エ ネル

ギ ー
用 Ge 半導体検 出 器 お よ び 通 常 の Ge 半導体検出

器 で 測定 した 。 比 較試料と して ， NBL （New 　Bruns−

wick 　 Laboratory）が 市販 して い る ウ ラ ン 標準試料の

既 知濃度 を特 級 ・塩 化 ナ トリ ウ ム 試薬 に 均
一

に 混ぜ た

もの 及 び特級 KCI 試薬を用 い た 。 こ の 測定 に よ っ て ，
2zGRa

（
L14Pb

よ り放出 さ れ る295．2keV と351．9keV の

γ線 よ り測 定 ）お よ び
Zl「’Pb （46．5keV ） の 定量 を行 っ

た 。 測定 し た
21°Pb は ， 堆積物中 の

躡 Ra か ら成長した

21“Pb と湖水を通 じ て 外部 か ら供給された
Zi°Pb を含 ん

で い る 。 こ こ で は，測定 した 全
z’°Pb 濃度 か ら

226Ra
濃

度 を差 し引 い た 残 りの 成分 を 過剰
2L°Pb とし て ，

こ の

成分 が 堆積物 に 蓄積 され て い る 量を評価 した 。

4 ．結果と考察

　4．1　湖 面 へ の 大 気 か らの
，1°Pb 降下 量

　琵 琶 湖 湖 岸の 大 津市 （琵琶研究所）及 び彦根市 （滋

賀県 立 大 学） に お い て 約 1 ヶ 月間隔 で 観測 した
21°Pb

降 下 量 の 変化 を Fig。2 に 示す 。 1997年 4 月
〜1998年

7 月 ま で の 大 津市，彦根市 で の
ZWPb

降 ド量 は，そ れ

ぞ れ O．　32〜1．　48　Bq／mz ・d （O．　70〜3．24　dpm ／cm2
・
y），

0．26〜ユ．50Bq ／m
：・d （O．　57〜2．　29　dpmfcm2 ・

y）で ，

両地 点 と も冬季 に 高く夏季 に 低 い 明瞭な季節変動を示

　 2．o

翁
1・8

息 L6

暑 L4

ξ L2

§ Lo
：歪o，8
言
歪

o・6

耋
04

£ o・2
　 0．0

　 AMJJASONI ） JFMAMJJ
1997　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1998

Fig．2　Ti皿 e　 series　of　atmospheric 　deposition　 of

　　　　
21ΩPb 　at 　Otsu 　and 　Hikene −Cities

，
　Siga　Pre−

　　　　fecture．　 Data　represent 　average 　fluxes

　　　　measured 　throughout 　about 　one 　menth ．

し た。大 津市 と彦根市 の
m °Pb 降下量 に は 採取時期 に

よ り多少差異が 見られ る が，年間の 降 ド量 は，大 津市

（降 水 量 ： 1，　517　mm ）で 253　Bq ！m2 （1．　52　dpmXcm2 ），

彦根 市 （降水量 ：1， 663mm ） で 263　Bq ／m2 （1．58　dp

m ／cmZ ）で 顕著な差は なか っ た 。 琵琶湖周辺 に お け る

m °Pb 降 ド量 の 測 定 は
， 全 く行 わ れ て い な い 。吉田 ほ か

（1996）は，琵 琶 湖周辺の 未耕地20地点で 採取 した 30

cm 深 さの 土 壌 コ ア
ー試料中の

，i°Pb を測定 し，そ の 過

剰
Zi°Pb 蓄積 量 か ら大気降 ド物由来 の

z1 °Pb 降 下 量 を 230

〜372Bq ／m2 ・
y （1．4〜2．2dpm ／cm

〜 ・y），平 均290　Bq ／

mz
・
y （1．7dpm ／cmz ・y） と推算 した。北部地域 が 南

部地域 に くらべ L5 倍程 度高 い
Zi°Pb 蓄積 量 を 示 し た

が ，全 体 と して の 平均値 は，実測値 と近似 して い る 。

従っ て ，彦根市 で の 実測値を こ の 地域 の 代表的 な フ

ラ ッ クス と した。また ，
こ の 実測値 は，Tsunogai 　 et

α1．（1985，1988）の 中国大陸沿岸からの 距離 と平均 降

水 量 で 規格化 した
21°Pb 降下 量 の 経験式 よ り推定 し た

琵 琶 湖 へ の
z1°Pb 降 下 量 約260　Bq／mz ・y （1．6dpm ／

cm2
・
y） と も ほ ぼ

一
致す る。琵琶湖 で の

ZL°Pb 降下量

は，デ
ータが 蓄積 して い る 大阪府富 田 林市 で の 1986〜

1993年 の 平均140Bq 〆m2 ・y （0．84　dpm ／cm2 ・y） （恵 ほ

か ， 1999） の 約 2倍，日本海 に 面 した 石川 県 の 当 施 設

で の 1991〜1998年 の 平 均 830　Bq／m
’ −

y （4．99　dpm ／

cm
！ ・y）（Yamamote 　et 　al．，1998）の 1，

，3程度で あ る。

　 琵 琶 湖全体 で の
：’°Pb 降下量 は 彦根市 で の 値 に湖 の

表面積 を乗じて 177GBq ／y （北湖 ：162　GBq ／y，南湖 ：

15GBqly ） と 算出 した 。 なお，　
UIVPo

降 下 量 は，大 気

及 び 降 水 で
21°Po即 Pb 放 射 能 比 が 0．1前後 （Tada，

1988） と観測 されて い る こ とか ら，
21°Po の 降 下 フ ラ ッ

ク ス は 18GBq ！y と推算 した。

　 4，2 流入河川 か らの
2’°Pb 及び

21°Po 供給量

　 主な14流入河川及 び 流 出河川 の 瀬 田川 に つ い て測定

した 溶存態及び 懸濁態
2L°Pb ，　

mPo
濃 度 の 結 果 を Tahle

2に 示す 。 流入河川 に つ い て の 溶存態
：「°Pb ，

：1°Pe 濃

度は，それ ぞ れO．　18’− O．　61　mBqA ，0．21〜0．49　mBq 乃

で ，河川 間の
mPb

濃 度 の 変 動 は3．4倍 ，
　

m °Po の そ れ は

2．3倍 で あ っ た 。

一・
方 ， 懸濁態

2L°Pb ，
　

Sl°Po 濃度 は ， そ

れ ぞ れ O．44〜O．　61　mBqA ，　 O．　31　一一　3．　47　mB 　qA で，愛知

川 を 除く全 て の 河 川 で 溶 存態成 分 よ り高 い 濃度を示 し

た 。 河川間の 懸濁raELIUPb濃度 の 変動は4．7倍 ，

2’°Po の

そ れ は 6．1倍 で 対応 す る 溶存態成分 の 変動幅 よ り大 き

い
。 河川 へ の

t’L°Pb 及 び
2t°Po の 主 な 流 入 経路 と し て，

〔1汰 気か らの 河川表面へ の 直接降 ド，   集水域 の 土壌

表面に 蓄積して い る成分の 降水などに よる 表層土壌 の

N 工工
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Table　2Coneentration 　of210Pb 　and 　
2inPo

　in　river　waters 　flowing　anoutfiowing 　to　Lake
Biwa （Aug 、1993）．

磁 鴨 r　 Ri▼erb 囲 洫　 W 廳 r 餔Ow

　 　 　 Oam
：

　　 los　tani 　　 DtSso）▼ed
　 　 ［nnow

Pレ 210Co

麗 oo 重ralloロ（　 　 ｝

　 　 　 　 　 　 　 PPt210

Ps 「ticUlnle　　 Db8D 厠鴨 ’　　 hrii皿la重e 　　
闘
『P ♂

【
 

Aeti▼ityRatio　　Co巳じ皿  重bo（m ピL）
　 　 　 　 　 　 　 SPM

夏nfiovr （3 　m2 　）

Pb膠210　　　 Po・2m

Yogo 　　　　 71
An 鯉　 　　 　 369

Amgmo 　　 　 蓋12
Seri　 　　 　 64

1囗ロkami 　　 　 m5

Uso　　　 　　 96
Echi　 　　 　 202

1yom 明亘　　　 7S

Him 　　　　 2n
Yasu　 　 　　 384
Chinal　 　 　 49

1ShidH　 　　 　 54
A己0 　 　　 　 307
K3m 　　　　 43

SetaOlliftovr674

1．1　　　　　　0．61　士　0．05　　　0．76　±　0．06
6，1　　　　0、40 舎 0、隠 　　 0．82 ： 0．06
12 　　　　　036 　ま0，03　　 1．75 　士0．m
O，7　　　 0β1 ： 0．05　　 0．68 士 0．06
L1 　　　　 035 ： 0．02　　 0．93 ± 0．08
0．8　　　　 026 ± 0．03　　 LO7 ＝ 0．09
2昌6　　　　　　054 　±　0，桝 　　　　0．弱 　＝　0．as
O鹽‘　　　　　　oas 　±　O．03　　　Z6t 　士　O．ts
L8 　　　　 037　皇 0．03　　 1．SS ± 0．11
3，7　　　　0、20 士 0．Ol　　 132 士 0．1鼠
D．8　　　　 0．61 土 o．05　　 e．75 士 o．04
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侵食 と溶解 に 伴 う流出，1〔3｝河 川 へ の
2：2Rn

を含む 地 下

水 の 漏出 に 伴 う河川 中で の
222Rn

か ら の
m °pb と

21°Po の

成長が 考え られ て い る （Benoit　and 　Hemond ， 1987）。

〔1）に つ い て は，集水域 の 全表面積 と全河川表面積 の 比

較 か ら こ の 寄与 は 無視 で きる c 懸濁態
ZL°Pb 及 び

21°Po

濃度を単位懸濁物重量当 りに 換算す る と ， そ れ ぞ れ

0．09−−O．42mBq ／皿 g，　O．07−−O．43　mBq ／mg とな り，同

時 に 測定 した
2
町 濃度 よ りも 2 〜20倍 高く放射非平 衡

状態にある （Kofuji　et α1．，1998）。 溶存態 及 び懸 濁態

成 分 中の
z’°PorlLePb放射 能比 は，それぞれO．4〜L7 ，

O．5−−1．3の 範囲で ，降水 中の 値  ．1よ りも数倍高 い 。

こ れ ら の こ とか ら，琵琶湖流入河 川 へ の
m °Pb 及 び

2LaPo
の 主 な供給源 は   及 び （3｝を支持 して い ると推測

し た。溶存 ・懸濁態 の 存在 比 や
tt°Po ／

z「°Pb 放射能比 の

変 動要因は，集水域 の 地形 や 水 の 滞留時間等 の 内的な

もの と，降 雨等に よ る河床 の 浸食 な ど外的なもの が 考

え られ る。特に後者は 突発的 に 起 こ る の で ，河川水の

濃度や 放射能比 の 決定要因 を 定量的に 説明するの は困

難iで あ るが ，定常的に は 集水域 で の 水 の 滞留時間 と地

下 の 土質が こ れ ら の 値を決定して い る 要因で ある 考え

られ る 。

　 次 に ， こ れ ら の 結果 に 基 づ い て ，河川経 由 に よ る

琵琶湖 へ の
21°Pb 及 び

21°Po 供給量 を 試算 し た 結 果 を

Table　2 に示す 。
　

m °pb 及 び
ZLlPo

は，湖内に 溶存態及 び

懸濁態成分 と して供給され るの で，こ こ で は 両成分 の

和 と して 取 り扱 っ た、，z1UPb
，　

z1DPo
濃度 の 合計値 は，

そ れ ぞ れO．　81〜2．　9　mBqA 及 び O．36− 3．9 皿 Bq 丑 と な

る。河川水中の 懸濁物量 は，地域 や気象条件 に よ っ て

大 きく変動す る こ とが 予想 で きる の で t 単純平均値 で

は な く，測定 した 河川 の 年間 流 入 水量 （滋 賀 県 琵 琶 湖

研究所，1988） に よ る 荷重平均 と して 扱 い
，

Ll°Pb 及 び

11°Po 平均濃度 を，そ れ ぞ れ 1．31nBq 八，1．OmBq 丑 と

見積っ た。河 川 の 年間全流 入 量 37億 トン （滋賀県琵琶

湖 研 究所，1988） で あ る の で ，河川経由 の
2’°Pb 及 び

z’°Po の 流 入量 は，それぞれ約4．2GBq ／y，約3，4GBq ／y

とな る。

　 4．3　湖 水 中の
：

堕 b 及 び
IL°Po

　 l997年 2 月
〜1998年 6 月 にか けて C8 地点 で 測定 し

た湖水の 試料採取日で の 溶存態及び懸濁態成分 の
z’°Pb

と
〜瓦UPo

濃 度 測 定 結 果 を Table 　3 に示す。表 に は，同時

に 測 定 した 懸濁物濃度 も 併せ て 示 し て あ る 。 Fig．3

に成層期お よ び循環期 の 代表的 な
m °pb 及 び

z1°Po 濃度

の 深度分布を示 した。

　
mapb

に つ い て み る と ，
い ず れ の 期間 も懸濁態

2’°Pb

濃度の 方が溶存態
2璽りPb 濃度 よ り高 く，成層期 （4 月

〜12月初旬）で 水温 躍 層 の 上 層 と下 層 と で 特 に 懸 濁

態
21°Pb 濃度 に 差があ る。湖水の ヒ ド混合 が 進 ん だ循

環期 （1 月〜 3月） で は，懸濁態及 び溶存鰹
L°Pb 濃

度 は そ れ ぞ れ 水深 に よ らず ほ ぼ
一

定 で あ る。一
方，

21°Po 濃度 は，2［°Pb 濃度 と同様 ， 懸濁態成分 の 方が 溶

存態成分 よ りも高 い が ， そ れ ぞ れ の 深度分布 は
z’°Pb

と比 べ て 大 きな変動を示 さ な い 。

　そ こ で ，水温躍層 が で きる平均水深 20m を基準 に

上下 2層 （以後，上層 を表層，下層を深層 と呼ぶ ） に

分けて 検討 した 。 表層 及 び 深層 で の 平均濃度は，採水

深度 の 間隔を考慮 した重み付 き平均 で 求 め た 。

　
m °Pb ，

2’°Po 濃度及 び SPM 濃度の 変動幅 （最低値，

最高値） とそ れ ぞ れ の 平均濃度 の 経時変化 を Fig．4
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Table　3Summary 　of 　 seasonal 　activities 　of 　dissolved　and 　particulate　
2ioPb

　and 　
210Po

and 　concentration 　ofsuspended 　panicle　matter （SPM ）in　I．ake 　Biwa．

D 皿 短 」迦 些L 塾
　（m ）　　　 （℃ ）

一
　　　　　　　　　Pb210 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Po・210 Co 膿 n鵬 師o皿 （mg 砌

DissolvedPartlculateDis 酬DI▼edPartlcuIa ¢e SPM

Feb．30　「卯 01020

甜

88887777 0●49　　讒　0●03
0■54　　：　0■04
0β8　　韭　0，04
D34 　　韭　o．03

o．67 訟

0．75 ±

0．79　韭

0。6臼 畿

0303
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0000 OJ2 　　±　O．01
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53000
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0■16　　：　0002
0■18　　±　0・03
0■12　　韭　0，03

0■75　　3　0曾06
0■54　　：　0層偶

0．84 韭

0．66 韭

o．48 韭

e34 ±

0β2 士

e．e50
．a50
．050
．040
．04

0曾10　　2　0■01　　　　　　0，10　　全　OrO1
0唖08　　±　0■01　　　　　0，11　　虚　0唖02

0，05　　士　0囓01
0●05　　韭　0．01
0，06　　±　0■01
0，10　　士　　0昌01
0，04　　±　0■01

0，10　　忠　　0，01
0●10　　韭　0●01
0■凹 　　韭　0■01
0．08　土　0．01
0■08　　±　0，01

網

部

00O

．700
．400
．600
．50030
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釦

2752s
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。7

＆6

0．26　忠　0・03
0．13　　±　e，03

0■70　　韭　02S
O30 　　± 　　0幽06
0．IS　　±　O，03
0■13　　±　0，03

0・as　ま　0．05
0β3tO ．e4

0．41 士

030 　±

034 ま

o，44 ±

0．050
．040
．esO
．03

O，e5　　±　0■01　　　　　　001e　　±　0■01
0，06　　±　0¶01　　　　　0，0S　　±　0，01

0，15　　：　0．02
0，04　　±　O，Ol
O，05　　糞　O，Ol
O■es　　±　　0．el

0■09　　±　0，01
0，0S 　韭　0，01
0．es　　忠　0，04
0．10　　韭　0ゆ01

56β

3000

．760540420

。40

Ep11i田 nion （0・20m ）

Hypolim血 o黽（20・51m ）

0．es　含　0，0‘

Oo13　　±　e，03
  34　＝　o．os
O．覗 　　韭　0．030

鹽05　　±　0●01　　　　　0020　　忠　0，03
0，03　　±　0，01　　　　　0．10　　‡　0，01

認

湘

00

に，ま た
zmPb

，
21°Po 濃度の 水柱イ ン ベ ン トリーの 変化

を Fig．5 に 示 した。表層 の 溶存態及 び懸濁態
21°Pb 濃

度 は，そ れ ぞ れ 0．10−−O．　46　mBqA ，　 O．　33〜1．15mBqn

の 範囲を変動し，測定期間 で の平均濃度は 0．20　mBqA

及 び  ．79mBqA で あ っ た。表層水中
z1°Pb の 平均78％

（59〜88％ ）が 懸濁態と して 存在し て い る 。 溶存態

z’°Pb 濃 度 は 1997年 5 月 に 最高値 ， 1997年10月 に 最低

値を示 したが ， そ れ 以 外の 時期 は 特徴的な季節変動を

示 さ な い 。そ れ と は 対 照 的 に，懸 濁 態
2’°Pb 濃度 は 成

層 しつ つ あ る 4〜6 月頃の プ ラ ン ク トン ブ ル ーム 期 に

．
高く，成層が 最も発達する 8 月頃 に最低に な り，そ

の 後再 び増加す る 明瞭な変化を示 し た。一方，深層

で の 溶存態
z 且゚Pb 濃 度 は0．13〜0．34　mB （IA （平均 0．18

mBq11 ）， 懸濁態
21°Pb 濃度は O．29〜0．　96　mBqA （平均
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Table　3Continue

Date
DePth 地

　　　　（℃）　 　 　 Msselved

一
　　　　　　　　　　Pb・210　　　　　　　　　　　　　　　　 Po．210 Concentration【mglL ♪

（m ） ParticulateDI5301 ▼edPartleUlate SPM
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O．　55　rnBqA ）の 範囲 を 変動 し，深層水 中
z’°Pb も 表層

水中
21°Pb と ほ ぼ 同 割合 の 平均73％ （61〜85％）が 懸

濁態と して 存在して い る。深層 で の 溶存態及び懸濁

態
2’°Pb 濃度 は，い ずれ も表層 よ り低い 傾向に あ る 。

全測定期間で の 溶存態及 び懸濁態成 分 合 わせ て の 平均

mPb
濃 度 は0．83　mB （IA （0．49〜1．　21　mBqA ）で あ っ

た。そ の 水柱 の
21°Pb イ ン ベ ン ト リー （Fig．5 ） は27

〜67　Bq！m
！

の 範囲 を変動 し平均48　Bqfm ：

で あ っ た。春

季の プ ラ ン ク トン ブ ル ーム 期と初冬か ら始まる循環期

で 高 く， 夏季 に低 くな る こ の 変動パ ターン は ， 大気 か
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Fig。3　 Vertical　profiles　of 　dissolved　and 　particu−

　　　　late　moPb 　and 　
210Po

，　 and 　temperature 　and

　　　　suspended 　particle　matter 　during　the

　　　　 stratified 　 and 　turn−over 　periods　 in　Lake
　 　 　 　 Biwa ．

らの
Zi°Pb 降下量 の 変 動 パ ターン （Fig．2 ） と極 め て

よ く類 似 して お り，こ の こ とは湖水中 で の
m °Pb 滞留

時間が少なくと も測定間隔約 1ヶ 月 よ りも短い こ と を

示唆 して い る。

　表 層 の 溶 存態 及 び懸濁 態
z’°Po 濃 度 は，そ れ ぞ れ

O．　04〜 ．13　mBqA ，0．　10〜O．　36　mBqA の 範 囲 で ，平

均濃 度 は0．08　mBqA 及 び0．20　mBq ／lで あ っ た 。 深層

で の 溶存態
21°Po 濃 度 は0．03−−O．13mBqA （平 均0．07

mBqA ），懸 濁態
〜1°Po 濃 度 は O．　08〜O．　30　mBqA （平 均

0．16mBq 加 の範 囲 を変動 した 。 表層，深層共 に
Zl°Po

の 約70％ が 懸濁態 と して 存在 して い る 。 懸濁態
2L°Po

濃度 は
2’°Pb の そ の 変動パ タ

ー
ン と 幾分異 な り，初 冬

の ターン オーバ ー期後 に ピー
ク をもつ よ うな変動 を示

し，両元素 の 挙動の 違 い を示唆 して い る。溶存態及び

懸濁鰹
川Po 濃度は

， 表層及 び 深層 い ず れ の 層 に お い

て も対応す る
21囗Pb 濃度と くらべ て 放射平衡 よ りも低

くな っ て い る。その レ ベ ル は，
mepoA °Pb 放射能比 で

O．3〜O．4で あ り ， 世界の 幾 つ か の 湖沼で 見 い 出 され て

い る LO 以 Eの 値 （Benoi七and 　Hemond ，1987，1990）

は，い ずれ の 測定期間に お い て も検出 して い な い 。溶

存，懸濁態成分 を 合 わ せ た水柑
1UPo

イ ン ベ ン トリー

は，7．　6〜20．　5　mBq ／mt の 範 囲 を変 動 し，平 均 13．6

mBq ／m1 で あ っ た。そ の
：11〕Po〆

］nPb
放射能比 は 平均 0，31
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Fig．4　Mean 　dissolved（open 　squares ）and 　particulate（closed 　squares ）concentrations

　　　　of2
］°Pb　and 　

2ioPo
　in　surface （O−20　m ）and 　deep 〔20・51 皿 ）water 　shown 　as 　a 　func−

　　　　tion　of 　ti皿 e 　in　Lake 　Biwa ．　Suspended　particulate 　matter （SPM ）time 　series

　　　　trends　are 　presented 　in　the　upper 　part．

（0．19〜0．44＞で ，概 して ，大気 か ら の 供給O．1前後

の 比 よ り
．
大 きい

。

　湖水中 の
m °Pb は，外 部か ら供給 され る 成 分 と 先行

核
EL5Ra

か ら成長 して くる 成分を含 む。湖水中 の 溶存

態
226Ra

濃度 は
， 循環期 の 北 湖 で 平均O．06 ± O．03　mBqA

で あ っ た 。 こ の 濃度 ば
1°Pb 濃度 よ りも・・

桁低 い こ と

か ら，湖水中の
z1°Pb 濃度 に 対す る

z26Ra
の 寄与は 非常

に 少 な い と考える 。

　湖水 中 の SPM 濃度 は表層 及 び深層で，そ れ ぞれ

O．　40〜1．　09　mg ／1，0．25〜1．20　mg 乃 の 問 を変動 し，平

均値 で は 深層 （0．49　mgA ）の 方が 表層 （0．60　mgA ）

よ り幾分低 く，深層 に おける 浮遊懸濁物質中の 有機物

起源粒子の 消費 ・分解 （半 田，1986） を 反 映 して い る

もの と考える。表層 で は 1997年10月 と1998年 4 月 ， 深

層 で は1998年 5 月に濃度ピーク を観測 した 。 1997年10

月13日の 表層の み の ピーク は，調査 直前 の 大雨の た め

の 集水域 か ら河 川 経 由の 土 壌 懸 濁 粒 子 の 流 入 に 起 因す

る 。 1998年 4月 及 び1998年 5 月 の 表層及 び 深 層 で の

ピー
ク は ， プ ラ ン ク トン ブ ル ーム 期に対応 し て い る 。

前年 の 同時期 に は顕 著 な ピ ーク を 認 め て い な い が，植

物 （動物） プラ ン ク ト ン の 増加に よ る と 推測 した 。

従 っ て ，琵琶湖の SPM 濃度変動 は，ブ ル
ー

ム 期 で の

植物 （動物） プ ラ ン ク トン の 増 加 と大 雨 に 由 来す る外

来性物質の 流入 に 大きく支配 され て い る と考え る。

　4．4　湖底 の
2tePb

蓄積量

　湖水 を採取 した C8 地点付 近 で の 過 剰
2’°Pb 法 で 評
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Fig．5　 Variation　of 　the　tDtal　inventories　of　dis−

　　　　solved 　and 　particulate　
21ePb

　and 　
210Po

　in

　 　 　 　Lake 　Biwa．

価 し た 堆 積 速 度 は 51mg ／Cln2
・
y，そ の 過 剰

mPb
濃

度 の 深 度分布 と 堆積速度 か ら 試算 し た 堆積物 表層

へ の
210Pb

フ ラ ッ ク ス は220〜230　Bq！m2 ・
y （1．3〜L4

dpm ／cm2 ・y）で あ っ た。ま た，過剰
21°Pb の 総蓄積量 は

10，　OOO　Bqlm ±

　t 見積 っ た 。 琵 琶 湖北湖で の 堆積速度 に

つ い て は，試料採取場所 に よ っ て 1〜220　mg ／cm
”

　
’
　y

の 幅広い 値が報告 （Kamiyama 　et α1．，1982；Yoshida ，

1997）さ れ て い る が ，今回 の 試料採取地点 を含 む 50m

以 深 の 地 点で は ， 概 ね 2e〜50　m9 ／cmZ 　
・
　y の 範 囲にあ

る。堆積物表層へ の
z − Pb フ ラ ッ ク ス は，前述 し た 大

気か ら の
21°Pb 降下 量263　Bqfm2 ・y （1．5dpm ／cmL

・
y）

と比 べ て僅 か に 少ない 程度で ある 。

　 4．5 湖水 で の
2mPb

及び
2］tPo の 動態

　 4．5．1 湖全体 と し て の
2’tPb及 び

21°Po の 収支　湖

へ の
2L°Pb の 主な供給源 と して は，まず大気 か ら湖面

へ の 直接供給263Bq／m2 ・y があ る 。 次 に河川由来 の 供

給 に つ い て 考え る と
， 集水域 の 土 壌分布 や 降 雨 な ど

様 々 な要因に よ り大 きく変化す る こ とが 予想 され る 。

今回 は 河 川 経由 の
zmPb

供給 量 の 見 積 も りに 1993年 8

月 の 観測値 の みを用い る が，後述す る よ うに 湖全体で

の 物質収支を計算 した結果，水中か ら堆積物 へ の
m °Pb

除 去量 と
， 堆積物 の 分析結果 か ら導 か れ だ

1「’Pb 堆 積

速度はほ ぼ 等しい 値 が 得 られ た。し た が っ て ， 今回 見

積 もられ た 河川水経由 の
” °Pb 供給量 は代表的な値 と

して も差 し支えな い と考 え る。こ の こ と は 同 時に 観測

し た
muPO

に 関 して も同様 で あ る 。
　

z’°Pb 及 び
Zl°Po の 河

川経由の 供給量 は 1993年 8 月の 両核種 の 濃度 と河川別

流入 水量 （滋賀県琵琶湖研究所，1988）を用 い て 算出

し ， 河川由来の 供給量を6．8Bq ／mZ ・
y で あ る と推 定 し

た。その 他 に ，地下水経由の
11°Pb 供給と湖水中の

z！fiRa

か ら の 供給 の 可能性 が あ る。地 下 水 か らの
±1°Pb の 直

接供給は，こ の 核種 の 地下水中で の 滞留時間が 1 日以

下 と非常 に短 い こ と を考慮す る とその 寄与は無視 して

も差 し支えな い と考 え る （山本 ほ か，1994；Yamamoto

et α1．，1997）。 湖 に 漏出す る 地下水 に含 まれ る
222Rn

か

ら湖水中で 成長す る
zL°Pb （in−sitll　grewth 　

’tL°Pb）の影

響に つ い て は
， 漏出地下水 量 お よ び

112Rn
濃 度 は 空 間

的 ・時 間 的 に大 きく変動する た め に その 評価 は極 め て

困難 で あ るが，琵琶湖岸 の 湖底 か らの 年問地 下水流入

量 の 推定値7．1〜11．4億 ト ン （単位 面 積 あ た りの 漏 出

量は比良山地 を後背地に もつ 湖西岸地 域 が 多い が ， 総

地 ド水流入量 は 漏出面積 の 大 きい 湖東岸地 域 の 方 が 圧

倒的 に 多 い ；滋賀県琵琶湖研 究所，1986），お よ び 堀

内，村上 （1986）の 湖東岸地域 の 地 下水
zビ：Rn 濃度 （〈

1Bq ／1） を用 い て
m °Pb を 試算す る と 1Bq ！mZ ・

y 以 下

に な り，そ の 寄与 は 非常 に 少 な い も の と考え られ る。

湖水中の
2
銀 a か ら成 長す る

21°Pb に つ い て は ， 溶存態

2tHRa
濃度 は

2’°Pb よ りも
一
桁低 い 平均0．06　mBq ／lで あ

る の で ，
nSRa

か ら の 供 給 は 無 視 で き る もの と 推 測 し

た 。

　 一
方，湖水か ら の 除 去 （消失） は，湖底 へ の 除去

　（220〜230Bq ／M2 ・
y）以 外 に，流 出河 川 か ら の 流出，

放射壊変 が 考 え ら れ る。流 出河 川 か ら の
21UPb

除去 量

は瀬 田川 か らの 流 出水量が 水量調整 に よ っ て 変動す る

た め季節 的 に 大 き く異 な るが ，一
次近似 と して 瀬田 川

の
：’ePb

濃度 （Table　2 ；溶存態及 び 懸濁態成分合 わ せ

て0．88mBq ／1） に瀬 田 川 と琵琶湖疏水 の 年間流出水量

　 〔約 51億 トン ） を掛 け た もの を北 湖 の 表面積 で 除 して

7．．3　BqX皿
z ・
y と推定 した。更 に ， 放射壊変 に よ る

！10Pb

の 除去量 は，採取期 間 中の 平均存在 量48Bq／m2 （琵

琶 湖 北 湖 の 平 均 水 深 44m に 換 算〉 を用 い て ，　 L4

Bq／m
！ ・
y と試算 し た。以 上 の 結果 をま と め た 琵 琶湖
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Pb −210 Po−210

7・

263　Bqlm2．y

ter
・y

2・

26　Bqlm2・y

　 Sedime皿 tation　 　 　 　　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 Sedimentatio皿

262B 〔1／m2 ．y　　　　　　　　　　　　99　Bq ／m2 ・y
　 Fig．6　 Mass　balance　of2EoPb 　and 　

2ioPo
　in　lake　Biwa ．

の
Zi°Pb 収支 を Fig．6に 示 す。こ の 図 か ら，湖 へ の

z1°Pb 供給源 の 97％が大気か らの 降下物 に 由来 し，湖

面へ の 供給量 とほ ぼ 同量 が 湖底に 除去 さ れ蓄積さ れ て

い る こ とがわか る 。 更 に ， 湖水 に存在す る
別 ゜Pb 量 は ，

定常状態 で 年間降下量の わ ずか 18％ 程度 にす ぎな い こ

とが 明 らか に な っ た。なお ，

：T°Po の 供給源 に つ い て

は，降下物 か ら26Bq ／m2 ・
y （

ai°Pb　P＄下 量 の 10％ を割

当），河川 か ら5．5Bq 〆ML
・
y，親核le21，iPb か らの 成長

量 が 94　Bq ／mZ
・
y と推定 し，各要素が全供給源 に 占め

る 割合 は，大気 ：21％，河川 ：4％，親核種 か らの 成

長 ：75％ で 琵琶湖 の
！1°PO 供給 は 大気 と 親核種 か らの

成 長 で 約96％ を 占め て い る （Fig。6 ＞。

　4．5．22 −Rhx モ デル に よる収支　湖内で の
L”°Pb 及

び
！’°Po の 挙動 は，外的要因や湖内 の 物理，化学，生

物 的要 因 に よ っ て 常 に変化す る 。 特 に
， 成層す る 湖 で

は 表層 と深層 で 生 物活性 や 物理
・
化学的な条件 （水

温，溶存酸素な ど） だ けで な く存在す る 浮遊 懸濁物あ

る い は 沈降粒子 の 質
・量 も異 な る 。 こ の た め，本研究

で は水温躍層 で 2 分，すなわ ち，表層 と深層 に分けた

2−Box モ デ ル で 水柱 の
21°Pb 及び

z］°Po の 収支解析 を 試

み た．湖面 か ら水 温躍 層 の 平均 深 度20m まで を表

層，20m か ら琵琶湖 の 平均深度44m まで を深層 と し

た。ま た，琵琶 湖 は 北湖 と南湖 に 区分 され て い るが ，

南 湖 の 貯水 量 は全 貯水量 の 1％ に も満 た な い の で 北湖

の み の 収支 を取 り扱 うこ と と し，表層 と深層 で の
21°Pb

及 び
ZI°Po 輸送 の 規模 と動的挙動 を知るた め に溶存態

成分 と懸濁態成分 に 対 して Balistrieri　 et　 al ．（1995）

の モ デ ル を適応 して 物質収支 を組 み 立 て た （Fig．7 ）。

収支計算 の 期間 は，観測間隔が 1 ヶ 月以内で あ る 1997

年 5 月 8 日一1998年 6 月 26日 で あ る 。

　第一
次近似 と して 以下に示す仮定をした 。

　 1：1〕 成層期間中で の 表層
．一…

深層境界付近 の 溶存
t’1°Pb

　　 及 び
Zl°Po の 拡 散 に よ る 交換 は 起 きな い 。

　（2） 大気 か ら 降下物 と して 供給 され る
z’°Pb は 湖水

　　表層 で 全 て 溶存鰹
DPb

に な る （Maring 　 and

　　Duce，1990）。

　〔3）河 川 か らの
z］［，Pb 及 び

Zl°Po 供給量 は，溶存態及

　　び懸濁態成分 の 平均濃度に各サ ン プ リ ン期間の 日

　　数 に 対 応 す る流 入水量 を乗 じて 推定 。

　（4） 湖 か らの 流 出 は，表層 で の 溶存態及 び懸濁態成

　　分の 平均濃度 に各サ ン プ リ ン グ期 間の 日数 に 対応

　　す る流出水量を乗 じて 推定。

　〔5＞ 表層 と深層問の
21°Pb 及 び

！1〔’Po の 移行は 全 て 懸

　　濁態成分 が 担 う。

表層 （E ： epili   ion） で の 溶存態 （d：dissolved）
Zi°Pb の 各サ ン プ リ ン グ期 間 の 変化量 （ld，♂t） は ， 大

気 （Fatmos），河川 （Finflow）及び
226Ra

か らの 成長

（Fprod ） に よ る 供 給 と 河 川 か ら の 流 失 （Fout−

flow）， 放射壊変 （Fdecay ）及 び 溶存態 か ら懸濁 態へ

の 移行 （ス カ ベ ン ジ ン グ ：Fscav） に よる 除去 の プロ

セ ス を分け て 次式 と なる 。

1，，E ！t＝（Fatmos ）＋ （Finf1Gw）d ＋ （Fprod ＞d，　E

　
−

（Feutfiew）d
−

（Fdecay）d，ゴ （Fscav）E
…

〔／｝

表層 で の 懸濁態 （p； particulate）
21°Pb の 各 サ ン プ リ

ン グ期聞の 変化量 （lp，　Yt＞は，表層か ら深層へ の 沈降
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S
　

　　　　　

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （Fsed）H

Fig．7　Fluxes　of21 °Pb　and 　
2ioPo

　considered 　in　2−box　model 　calculation ．　Fluxes　include

　　　　 atmospheric 　input （Fatmos ），　infiow　from 　rivers （Finflow ＞，　eutflow 　to　the　seuth −

　　　　 ern 　lake （Foutflow），　produCtion　from 　parent　nuclides 〔Fprod）and 　radioactive

　　　　 decay （Fdacay ），　transfb 皿 ations 丘・om 　dissolved　to　particulate　pha8e （Fscav）

　　　　　and 　sedimentation 　ef 　particulate　nuclides 〔Fsed ）．　The 　model 　uesd 　by　Balistri−

　　　　　eri　et　al ．（1995）was 　modified 　here　with 　a　minor 　changes ．

（セ デ ィ メ ン テ ーシ ョ ン　 Fsed）

加 え て ，次 の よ うに な る。

に よ る 除去 の 項 を

Ip，Elt ≡（Finflow）、＋ （Fprod ）p，　E ＋ （Fscav）E

　
−

（Foutflow），

一
（Fdecay ）p．　E − （Fsed）E

…（2｝

深層 で の 溶存態
21°Pb に 対す る 式 は，次 式 で 示 す こ と

が で きる。

Id，4t＝（Fprod ）d，　H − （Fdecay）翊，　H
−

（Fscav）H
…
（3）

同 様 に ， 深 層 で の 懸濁鰹
1°Pb バ ラ ン ス は 次式 で 示す

こ とがで きる。

Ip，　Hん ；（Fprod ）p，　H ＋ （Fscav）H ＋ （Fsed）E

　−
（Fdecay）d．　H

−
（Fsed）H

・・…………………・1〔4｝

　　（Fsed）H が 深層 か ら湖底堆積物 へ 除 か れ る
21°Pb フ

ラ ッ ク ス で ある 。

　一
方，

21°Po に つ い て も，そ の 式 は 上記 の
2L°Pb 収支

で 用 い た 式 と本質的 に 同 じで あ る が，成長 に 関 し て は

先行核 を
2L6Ra

で は な くて
21°Pb と し た 。　Fig．8 に 各測

定期 間の
z’°Pb 及 び

2［°Po に つ い て の 収支結果 をそ れ ぞ

れ まと め て 示 し た 。

　表層お よ び 深層 の 溶存態，懸濁態成 分 の
XiUPb

及 び

（

唱・
 丶
葺
買
三
』

1．s

1．0
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　　　　 puts　of21
°Pb　and 　
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　　　　　in　the　hypolimnion 　of 　Lake 　Biwa ．　The 　cor −
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　　　　　tation　 residence 　 times （τ）are 　 shown 　 by
　　　　　dashed　lines，
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Fig．10　Time 　variations 　of21
”po　mean 　scavenging

　　　　　（a ） and 　 sedimentation （b） fluxes　 in　 the

　　　　　epilimnion 　and 　mean 　sedirnentation （c）flux

　　　　　in　the　hypolimnion 　of　Lake　Biwa．皿 le　cor −

　　　　　responding 　mean 　scavenging 　and 　sedinlen −

　　　　　tation　 residence 　 times （τ） are 　 shown 　 by
　 　　 　 　dashed 　lines，

210Po
の ス カ ベ ン ジ ン グ （scavenging ）と セ デ ィ メ ン

テ ーシ ョ ン （sedimentation ） に 関 し て の 滞留 時 間

（τscav とτsed ）は ， 各サ ン プ リ ン グ期間の （Fscav ）

及 び （Fsed） とそれ に 対応す る 期 間 の 溶存態，懸濁

態成分 の
2］rPb及 び

1’°Po の 平 均 イ ン ベ ン トリー
（ave

I）を用 い て下 記式よ り算出 した。

（τ scav ）＝＝（ave 　I）d〆
「
（Fscav ）　…　……　…………（5｝

（τ sed ）＝（ave 　I）p／（Fsed）　………・・………・…
〔6）

Fig．9 及 び Fig．10に，　
mnPb

及び
z1°Po に つ い て 得 た 結

果 を そ れ ぞ れ 示 した。

　4。5．3 表層 の
2iOPb

　各期 間の 表層 に お け る 溶存

態
21°Pb か ら懸濁態

21
『Pb へ の ス カ ベ ン ジ ン グ ・フ ラ ッ

ク ス （Fscav ）E は ，　 O．　37〜1．　74　Bq ／mZ
・dの 範 囲 で 変

動 し平均0．78± 0．04　Bq ／m2 ・d で あ っ た （Fig．9 （a ））。

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Geochemical Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Geoohemioal 　Sooiety 　of 　Japan

湖沼環境 で の 物質循環 に 関す る研究 99

（Fscav ）。は，　 Fig．11〔a）に示 す よ うに，供給量 の 97％

を占め る 大気か ら の
z’°Pb フ ラ ッ ク ス の 季節変化 と極

め て よ く似 た 変化 パ ター ン を示 す （R − O．99，n ＝

11）。こ の こ とは，大 気 か らの
21°Pb が

一
端 は 溶存態 に

な りそ の
三L°Pb 濃度に 比 例 し て 速 や か に 沈降粒子 も含

む 懸濁粒子 に ス カ ベ ン ジ ン グ され る こ と を意味 して

い る。事実 ，各採取 期 間 で の 表 層 の 溶 存 uem°Pb の

（τ scav ）E は2．5〜11日で 平 均6，5日あ り，溶存態
z’°Pb

の 速や か な 懸濁 粒子 へ の 移行を伺わせ て い る 。 同 じよ

うな 結 果 が 北 米 の Sammamich 湖 に お い て も報告 さ

れ て い る　（Balistrieri　et 　al ．，1995）。

2．o

　 L6391

．2
罫

養 o・8

耄
　 o．4

Pb・210

o．0
　 0．0　　0．4　　D．8　　1．2　　1．6　　2．0
　　　　 （F祠 Bqim2 ・d

　懸濁鰻
1°Pb の 表層 か ら深層 へ の セ デ ィ メ ン テ

ー

シ ョ ン ・
フ ラ ッ ク ス （Fsed）E は，　O．　33−−1．　84　Bq ／m2 ・d

の 範囲で 変動 し ， 循環期か ら春先 に 向か っ て 高 く，成

層期後 半 （8 〜12月） に 低 くな る 傾 向が 見 ら れ る

（Fig．9（bD 。表層 か ら深 層 へ の 移行が 大 きくなる 循

環期 は，表層 と深 層 の 混合 が 活発 で あ る 時期 に 対応

し，春先 は プ ラ ン ク トン ブル
ー

ム 期，すなわ ち，基礎

生 産 が 増大 す る 時 期 に対 応 して い る。夏期 の （Fsed ）E

の 減少は，水温躍層の 発達に 伴 う沈降粒子 の 躍層付近

で の 停滞 に加え，表層 で 活発化す る プラ ン ク トン の 分

解過 程 に 伴 う沈 降 粒 子 束そ の もの の 減少 （半 田，1986；
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Fig．11　Relation　between 　atmosphric 　and 　scavenging 　and 　sedimentation

　　　　fluxes　of 洫 Pb （（a ）一（c ））and 　
2L°Po （（d）一（f））in 上ake 　Biwa ．
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由水 ほ か，1998） に 起因す る と考え る。（Fsed）E の 季

節変動 は ，溶存態 か ら懸 濁 態 へ の （Fscav）E の 変 動 と

調和的 （Fig．11〔b〕） で あ り， 概 して懸濁粒子 に よ りス

カベ ン ジ ン グ されだ
1ひPb が 深層 に 移行 し て い る と考

え る 。 懸濁態
2L°Pb の （τsed ）F は，平 均 26．9 目 （5．5〜

39，6目） で 溶 存態 の （τ scav ），： と 比 べ て 2 〜3 倍 長

い 0

　4。5．4 深層 の
ZiOPb

　深層 で の （Fscav ）H に つ い て

は ， 供給源 が 深層の 溶存態
鵬 Ra か ら の 成長 の みにな

る の で ，そ の 量 は
一

〇．08〜O．17Bq ／mZ
・d と小 さい 。

懸 濁 粒 子 に よ る 深 層 か ら湖 底 へ の （Fsed ）H は，　 O．26
−一

　1．　68　Bq／m1 ・d の 範 囲 で 変 化 し た （Fig．9　（cD 。

　（Fsed）H は 成層期前半が 最も大 きく，成層期後半 に

か け て 漸減 し循 環 期 に 入 る と徐 々 に増加す る季節変動

を示 し た。こ の 季節変動 は ， 表層 か らの （Fsed ）E の

季節 変動 と類似 して お り （Fig．11〔c 〕：R ＝O．91，　 n ≡

1／）， 近似直線 の 傾 き が 1 に近 い こ と か ら，表層 で 除

去 さ れ た
m °pb と ほ ぼ 1司量 が 深層 か ら湖 底 に 移行 し

て い る こ と が 示唆 さ れ る。深層 で の 懸濁 態
2L°Pb の

（τ sed ）。 は 平均 22日 （4．8〜44．8日），そ の
’F均 沈 降

速度 は 1．1m ！d とな り， 深層 に お い て も水柱か ら の

21°Pb の 急速な除去が示唆 され る。表層 で の
’mpb

の 平

均沈降速度 はe．　7　m ／d 程度 で あ る の で ，深 層 の 方が 幾

分速い 沈降速度を持 つ こ とに なり， 前田 ほ か （1987）

が 以 前 に実施 した セ ジ メ ン トトラ ッ プに よる沈降粒子

フ ラ ッ ク ス の 観測結果 と も矛 盾 しな い 。琵 琶 湖 で は 年

間を 通 じて 深層が無酸素状態 に なる こ とは な い が ， 杉

山 ほ か （1998） は 湖底か らの マ ン ガ ン （Mn ）の 溶出

が 生 じて い る こ とを報告 して お り，深層 で の 沈降速度

増大 に こ の よ うな自生 性物質 の 凝集 も関与 し て い る も

の と考え る （Benoit　and 　Hemond ，1990）。 観測期間

中の
2’°Pb の 水 中か ら湖底 へ の 年間 の 移行 フ ラ ッ ク ス

は 約250Bq ／mZ ・
y とな り，こ の 値は湖水採取地点 の 湖

底
一
ヒに含ま れ る 過 剰

21°Pb イ ン ベ ン ト リ
ー

か ら予想

さ れ る 湖 底 へ の 年 間
「1°Pb フ ラ ッ ク ス 量220〜230

Bq／mZ ・
y に ほ ぼ等しく，こ の モ デ ル の 妥当性 を裏付

けて い る 。

　4．5．5 表層 の
tlDPo

　各期 問の 表層 に お け る 溶存

態
31DPo

か ら懸濁態
m °Po へ の ス カ ベ ン ジ ン グ ・フ ラ ッ

ク ス （Fscav ）E は，　 O．　Ol〜O。　2S　Bq／m
”・d の 範 囲 で 変

動 し，採取 期 間 で の 平均 は  ．09Bq ／m2 ・d で あ っ た

（Fig．10（a ））。 こ の 変動幅 は
2］DPb

の そ れ と比較 して 約

5 倍大 き く，
31DP

♂
°Pb 放射能 比 で O．　55　± O．05で あ る

溶存k＃z］°Pb と
21°Po 濃度 の 違 い を 考慮 して も，溶存態

Zi°Pb の ス カ ベ ン ジ ン グ ・
フ ラ ッ ク ス の 変 動 幅 よ り も

2 倍 以 上 大 きい 。 こ の 違 い は
，

こ の 2 つ の 元 素 の 持

つ ，異な っ た循環サイ ク ル を反映 して お り，
21°Po は

” °Pb と比 較す る と ス カ ベ ン ジ ン グ さ れ に くい か，ま

た は 再 生 （回帰〉 しや す い 傾向 が あ る と言 え る。

Benoit　 and 　 Hemond （1990） は ポ ロ ニ ウム が ス カ ベ

ン ジ ン グ しに くい 原因の
一

つ として ， ポ ロ ニ ウ ム が 容

易 に 溶存有機炭素 （DOC ）と錯形成する こ と を 挙げ

て い る 。

21°Po 供 給源 の 大部分 を占 め る 大気降 下 物

　（Fatom ）。 と湖 内 の
ヨL°Pb か ら の 成 長 に 由 来 す る フ

ラ ッ ク ス （Fprod ）d．　E の 和 とス カ ベ ン ジ ン グ （Fscav）E

を比較 す る と
：’°Pb の 場合 よ り相関 が 低 い （Fig．　11

〔dD。

　懸濁態
21DPo

の 表層か ら 深層 へ の セ デ ィ メ ン テ
ー

シ ョ ン ・フ ラ ッ ク ス　（Fsed）E は，平均 0．06　Bq／m
〜・d

で ，− 0．el　一一〇．　30　Bq！mz ・d の 範 囲 を 変 化 し た （Fig．10

〔b｝）。表層 の 懸濁態
210Po

の （τ sed ）E は，平均95日 （47

〜146口） で 懸濁態
：L°Pb の 平均26．9日 よりも長 い 。 夏

期 に （Fsed ）。 が 負 の 値 を示 す こ と は ，計算 過 程 の 多

くの 不確 定性 要因 に 起 因す る 可 能性 もな くは な い

が ，
z’°Pb に は 見 られなか っ た特徴 で あ る 。 海洋 で は

2’°Po の 栄養塩 と の 相 関性 や 生 体 内及 び 遺骸等へ の 濃

集 が 報 告 さ れ て お り，
2’°Pb よ り

21°Po の 方 が 急速 に 沈

降ある い は 回帰す る糞粒 （facal　 pellets）などの 有機

系粒子 と の 親和 性 が 高 い こ と が指 摘 さ れ て い る

（Kharkar　et　al ．
，
1976；Heyraud 　et 　al ．，1976；Beasley

et α1．，1978；Heyraud 　and 　Cheny ，1983；Kadko ，1993；

1」arock 　et α 1．，1996；Jeffree　et　al ．
，
1997；Tateda 　and

Yamamoto ，1997）。琵 琶 湖 で は，こ の 時期 は 植物 プ

ラ ン ク トン の 分解 や 動物 プ ラ ン ク ト ン に よ る消費が 活

発化す る 時期 （Nakanishi 　et α t．，1992；Takahashi 　et

al．，1995） に 対 応 して お り，同 じ メ カ ニ ズ ム が 中栄養

湖 の 琵琶湖 で も支配的で あ る な ら ば，こ の 時期の 負の

値 は ， 表層 で 生物起源 の 有機系粒 子 へ 移行 した
2］nPe

が 深層へ 移行す る過程で そ の 母 体が 分 解 され ， そ の
・

部が溶 出 して 表層 に 回 帰 し たた め で は ない か と考え

る 。 今 回 の 結果 は，21°Po の セ デ ィ メ ン テーシ ョ ン ・

フ ラ ッ ク ス （Fsed）F，が 負 で あ る もの の
， そ の 絶 対 量

は小 さ い 。 そ こ で ， よ り詳細 な挙動を解明するた め に

は，今回 2 つ に 分けた水柱 を更 に 細か い 層 に 分割す

る，観測間隔 を更 に短 くす る等 の 改良，改善 が 必 要 で

あ る 。 （Fscav）E と （Fsed）E を比 較し た Fig，111：e ）を 見

る と
ZL°Pb の 場合 （Fig．11〔b＞＞ と は 異 な り，そ の 傾 き

は
21°Pb の 約 半分 で あ る 。 こ れ は

m °PO の 半減期 が
m °Pb
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に比 べ 短 い こ とを 差 し引 い て も溶存態か ら懸濁態へ 移

行 しに くい こ とを示 して い る 。

　4．5．6　深 層 の
21°Po 　深 層 か ら湖底へ の （Fsed ＞H は

0．02〜O．48Bqlm2 ・d の 範囲 で 変動 し，観測期 聞で の

平均 フ ラ ッ ク ス はO．　13　Bq／m2 　
・d で あ っ た （Fig．10

〔c））。こ の フ ラ ッ ク ス の 季節変動 は 表層か ら深 層 へ の

懸濁態
2h°Po の 移行 フ ラ ッ ク ス に 準 じて い る が，そ の

近似直線 の 傾 きはL6 と大 きく
21°Pb の 場合 と大 き く異

な る （Fig．11｛f〕）。 こ れ は
z’°PO の 場 合

21°Pb と異な り，

除 去過程 で 親核種 C2i°Pb） か らの 供給 の 寄与が 大 きい

た め，表層 よ り深層 の （Fsed ）が 大 き くな る と考え

ら れ る。深層 の 懸濁態
2L°Po の （τ sed ）H は，平均 32目

（6．5〜109日）で ， 平均沈降速度 は1，4m ／d （0．　2〜3．　7

m ／d）と試算 した 。 表層 の 懸濁態
11°Po の （τ sed ）， 95

日 の 1〆3程 度 で あ る 。 懸濁鰹
’°Pb の セ デ ィ メ ン テ ー

シ ョ ン に 関 し て の 平均滞留 時間 （τ sed ）H と比 べ る

と，表 層
21°Pe の （τsed ）E は 3 〜4 倍 長 く， 深層

：】”Po

の （τsed ）H と の 差 は そ れ ほ ど顕 著 で は ない 。こ れ ら

の 結果 は，表層 の
！1°Po は 有光層 で 分解 を受け や すい

生物起源粒子が優先的な吸着母体 と な っ て い る の に対

して，そ の よ うな粒子 が 減少 し て い る深 層 で は 逆 に

m°Pb と
：lmPo

の 親和性 の 差 が 少 な い 非 生 物 の デ ト リ タ

ス （岩屑）が吸着母体に な っ て い る こ と示唆 して い

る 。

　 4．6Si °Pb 　t　
ZiDPo

の 除去率

　 上 記 し た よ うに 琵 琶 湖 の
：L°Pb お よ び

21°Po の 濃度あ

る い は水柱 イ ン ベ ン トリーは，年間を通 じて
・
定で は

な くて ，供給量 に 依存 して絶 えず変化 して い る 。 従 っ

て ，どの 時期 に効率 よ く湖水 か ら湖底 に 両核種が除去

され て い る か な どの 情報 は，（Fsed）。 の 単なる 比較 か

らで は 得 る こ とが で き ない 。そ こ で
， その 目安 を ド記

の 除去率 （Ef壬） を用 い て 検討 し た。 除去率 は，あ る

観測 日 tlで の 溶存態 と懸濁態成分合 わせ て の 全 イ ン ベ

ン トリー （lt，）に そ の 次 の 測定 日 t、まで の 期間中 （t

≡tz− tl＞の 供給量 を加 えた合計量に対す る その 観測

期 間 の 除去量の 割合 と して 定義 し，下記式 で 与 え た。

B】oom Btoom

　 LO

：：：
ξ

卿

蕣
野

6

量
051

…

房・．・
　 o，2
　 0、1
　 0，0

■■■■■ 巳 Pb．110
■ 　　■ 　　■ Po・110

Eff＝｛（Fsed ）H
・t｝〆Ilt，＋ （（Fatom ）＋ （Fin且ow ）

　＋ （Fprod ＞）・tl　
………・…………・・………

　
…（7〕

こ の よ うに して 得 た 結果 を Fig．12に示 す 。除 去 率 が

1．0の 場合は ， 観測期間中に 湖水中 に存在す る
ZL°Pb お

よ び
21°Po が全 て湖底に除去 され た こ と を意味す る。

　
m °Pb の 除去率 は O．　26〜O．62の 約2．5倍 の 範 囲 で 変 動

し ， 観測期間中の 平均 はo．40で あ っ た （Fig．12）。成
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■
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Fig．12　Seasonal　 variation 　 in　 the　 removal 　 eHi −

　　　　ciency 　of 　
210Pb

　and 　
’i  Po 肋 m 　lake　water 、

層期前半 に な る 1997年 6 月 と1998年 4 月及 び 6 月 に は

効率が相対的 に 高 く，プ ラ ン ク トン ブ ル ーム 期 に
Zi°Pb

が最 も効率良く除去され て い る こ とが分かる 。 夏期 の

1997年 7 〜 8 月及 び循 環 期 の 1997年12月か ら 1998年 3

月に は 0．2〜0．3と除 去率が相対的 に低 くな る 。 1997年

10月の 効率 の 増加 は，こ の 時期 の 大雨 に よる外来性物

質の 流 入 に 伴う懸 濁粒 子 の 増 加 に起 因 して い る もの と

考えら れ，上 記 した 生物起源粒子以 外 に 突発現象 と し

て 河川水に よ っ て 運搬 さ れ て くる非 生 物の デ ト リ タス

（岩屑）が
2’°Pb 除 去 に 与 える 影響 も無視 で きな い 。

一
方 t2L

°Po の 除去率は O．08〜0．51 （平均0．29）で
21°Pb

よ り低 く，除 去 さ れ に くい こ とが分か る 。 その 季節変

動 パ ターン は プ ラ ン ク トン ブ ル
ー

ム 期 に 効率良 く除 去

さ れ る点 で は
：聖゚Pb と類似 して い る が ，ブ ル

ーム 期 直

後 （6月）で の 違 い が顕著 で あ る 。

5 ．ま　 と　 め

　湖沼 に お ける物質循環研究へ の 放射性核種の 利用 の

一
環 と して ， 琵琶湖を研究 フ ィ

ー
ル ドに 大気降下物，

河川 ， 湖 沼 お よ び 湖底堆積物中の ウ ラ ン壊 変 系列 に 属

す る
ZL°Pb お よび

21ePo
を測定 し，年 間 を 通 じて の こ れ

ら核種 の 湖底 へ の 除去過程を含 む循環 メ カニ ズム の 解

明を試み た 。 その 結果 か ら，

〔1） 琵琶 湖 へ の
moPb

お よ び
210Po

の 主 な 供 給源 は，

　Zi°Pb に つ い て は 降下 物 （97％ ），
2 皇゚Po に つ い て は 降

　 f物 （21％） と湖水中の
：’°Pb か ら の 成 長 （75％ ）で

　 ある 。

〔2） 供給 され た
：mpb

（約 260　Bq ／m2
・
y＞の 大 部分 （220

　〜230BqXm2 ・y）が ，湖底 に 除去 さ れ 蓄積 さ れ て い
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　 る。

（3） 湖水中 の
2’°Pb お よ び

：］°Po は，い ず れ も70〜80％

　 が懸濁態成分 として 存在して お り，その 濃度の 深度

　 分布 は 成層期 で は 表 層 が 高 く な り，湖 水の 上 下 混合

　 が 進ん だ循環期 で は 溶存お よ び懸濁態成分共 に 水深

　 によらずほぼ
一

定 で あ っ た。溶存お よ び懸濁態
21°Po

　 濃度は，表層 お よ び 深 層 い ずれ の 層 に お い て も対応

　 す る
2’°Pb 濃度 と比 べ て放射平衡 よ りも低 く，そ の

　 レ ベ ル は
21°Pot2’“Pb　at射能比 で 0．3〜O．4で 世界 の 幾

　 つ か の 湖 で 見出さ れ て い る1．0以 上 の 比 は検 出して

　 い ない 。

〔4） 溶存 お よ び懸濁態成分合 わ せ て の
Zi°Pb イ ン ベ ン

　 トリ
ー

は 27〜67Bq 加
2
の 範 囲 を変 動 し平均48　Bq ／m

！

　 で あ っ た 。 春季の プ ラ ン ク トン ブ ル ーム 期 と初冬か

　 ら始まる循環期 で 高 く，夏期 に低 くな る変動 パ ター

　 ン は ，大気 か ら の
t”°Pb 降

．．
ド量 の 変 動 パ タ

ー
ン と極

　 め て よ く類似 して い る。ZIOPo
イ ン ベ ン トリ

ーは 平

　均 13．6　BqXm ：
（7．6〜20．5Bq ！m2 ）で，

！1°Pb と異 な り

　初冬の タ
ー

ン オ
ーバ ー

期 に ピーク を もつ 季節変 動 を

　示 し，両核種 の 挙動 の 違 い を示 唆 して い る 、

〔5｝ 表層にお け る
！エOPb

の ス カ ベ ン ジ ン グ及 び セ デ ィ

　 メ ン テ
ー

シ ョ ン に 関 し て の 滞留 時 問 は 平 均 6．5日

　 （2．5〜11 日 ）お よ び27日　（5．5〜40凵）で あ る e 深

　層で の セ デ ィ メ ン テ
ー

シ ョ ン に 関 して の滞留時閲 は

　平均22日 （4．8〜45日）で ，湖 に 供給 さ れ だ
［°Pb が

　速 や か に 表層か ら深層さ ら に湖底に移行して い る 。

〔6） 表層 お よ び 深層
mePo

の セ デ ィ メ ン テ ーシ ョ ン に

　 関 し て の 滞留時間 は ，そ れ ぞ れ 平 均 95囗 （47〜146

　 日）お よ び32日　（6．5〜109 日） と推定 され た。Zi°Pb

　と比 較す る と，表層 で の 値 は3．5倍長 く，深 層で は 両

　者の 違 い は それ ほ ど顕著 で は な い 。こ の こ と は ， 表

　層 の
z’°Po は 分解 を 受けや すい 生物起源粒 子 が 優 先

　的な吸着母体 とな っ て い るの に対 して，その よ うな

　粒子 が 相対的 に 減少 して い る 深層 で は ， 逆 に
z1Upb

　 と
21°Po の 親和性 の 差 が 少ない 非生 物 の デ トリ タ ス

　 が 吸着母体 に な っ て い る の た め で は ない か と考え

　 る c

〔7｝
ZWpb

及 び ：L°Po 共 に 年間を通 じて プ ラ ン ク ト ン ブ

　 ル
ー

ム 期 に 最 も効率良 く除去 さ れ る こ とが 判 明 し

　 た 。
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