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本報告書は平成 13年度から 15年度の 3年間にわたって実施した特別研究「湖沼における有機炭

素の物質収支および機能・影響の評価に関する研究」の成果をとりまとめたものである。

近年，多くの湖沼において，流域発生源対策が精力的に行われているにもかかわらず，湖内の溶

存有機物濃度，すなわち化学的酸素要求量 (COD)濃度の増大傾向が観察されている。何らかの難分

解性溶存有機物 (DOM)による新しいタイプの水質汚濁が進行していると推察される。この難分解

性 DOMの蓄積は，湖沼環境基準の達成を困難なものとし，植物プランクトン等の湖沼生態系に大

きな影響を及ぼし，重金属や農薬等の有害物質の能動化も促進し，さらに水道水源としての湖沼に

着目すれば，浄水処理殺菌プロセスで生成される発ガン物質トリハロメタン等による健康リスクの

懸念を増大させていると推察される。湖沼環境を保全・再生するために，早急に，湖水中でなぜ難

分解性 DOMが漸増するのか，そのメカニズムを定量的に明らかにする必要がある。

このような背景のもとに，本研究では，湖における有機炭素収支に関する研究と湖水 DOMの

特性・起源と機能・影響の評価に関する研究の２研究課題を取り上げて進められた。成果として，

（１）霞ヶ浦湖内 3次元流動モデルが開発・構築され，難分解性フミン物質や湖水難分解性 DOM

の場所的および季節的な変動を定量的に評価することができた （２）霞ヶ浦へ流入する難分解性

DOMの負荷発生源としては生活系よりも面源系の寄与が大きいことが明らかとなった （３）霞ヶ

浦湖水中の溶存鉄の 99.9％以上が有機態として存在していた （４）アオコを形成する藍藻類ミク

ロキスティスの増殖・優占には，窒素，リン，溶存鉄のみならず鉄の存在形態が重要な因子である

ことが明らかとなった（５）底泥からの DOM溶出フラックスは経年的かつ季節的に大きく変動し，

春季のほうが夏季よりも大きかった （６）アオコを形成する藍藻類ミクロキスティスの特異的プ

ライマーを作成して RNA含量／セル数比から現場での藻類増殖速度を測定する手法を開発した

（７）水田から排出される難分解性 DOMとしては親水性酸が最も多く，フミン物質は排出されな

かった （８）長期的モニタリングデータの比較検討により，過マンガン酸カリウム CODは湖水

DOMの質が変化すると酸化収率が顕著に変動するため DOMの長期的な指標として不適切である

ことがわかった。

本研究の成果を，湖沼環境保全のための具体的な施策に結びつけ，多くの湖沼の環境の維持，改

善に役立ててゆきたいと考えている。

研究を推進する上で，研究所内外の多くの方々にご協力とご助言を頂いた。ここに深く感謝の意

を表したい。

平成 16年 12月

独立行政法人　国立環境研究所

理事長 合　志　陽　一
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1.1 研究の目的

湖沼環境は国民の共通の資産として未来の世代に受け

継がれてゆかねばならない。ところが，湖沼の水環境は

このところ何となくおかしい。湖沼の環境基準達成率

（化学的酸素要求量 CODとして）はこの 10年間で最低

値を示し，40％にすぎない。水質は改善されるどころ

か悪化の傾向すらある。これは流域発生源対策が進んで

いるにもかかわらず，その効果が具現化していないこと

を意味する。このような状況は湖沼水を利用している国

民に多くの不安を与えている。

この現状を反映するかのように，近年，多くの湖沼に

おいて，難分解性と考えられる溶存有機物（DOM, dis-

solved organic matter）が徐々に増え続けている。湖沼で

の難分解性 DOMが最初に注目されたのは 1990年代前

半，我が国最大の湖，琵琶湖北湖（中栄養湖）において

である。琵琶湖北湖における生物化学的酸素要求量

（BOD）と化学的酸素要求量（COD）の経年変化（年平

均濃度）を図 1に示す。BODは容易に分解する（易分

解性）有機物量を，CODは有機物全量を表す。ともに

有機物を酸素等量で表したものである。図から明らかに，

琵琶湖湖水中の COD濃度は 1984年を境に徐々に増加

している。ところが，易分解性有機物を表す BODは横

ばい，あるいは低減傾向にある。加えて，湖水 CODの

ほとんどは溶存態からなる。まとめると，琵琶湖北湖の

湖水中では，易分解性ではない，すなわち難分解性で溶

存態の有機物，難分解性 DOMが徐々に蓄積している

（漸増している）と言える。長年にわたる発生源対策に

よって流域から入ってくる有機汚濁量が増えているとは

考えられない。湖沼環境保全対策の観点からみると，と

ても困惑してしまう状況にある。

琵琶湖北湖で観察された溶存態 COD濃度の漸増現象

は，その後，遍在的な広がりをみせている。同様な上昇

現象が，霞ヶ浦，印旛沼，十和田湖，野尻湖，そして内

湾である富山湾でも報告されている。すべてのケースで

共通するのは，冬季にこれまで減少していた COD濃度

が増加に転じて年平均 COD濃度を高めたことである。

湖沼はその栄養塩（窒素，リン）濃度や植物プランクト

ン量で類別化される。植物プランクトン密度や栄養塩濃

度の高い霞ヶ浦や印旛沼は富栄養湖，琵琶湖北湖は中栄

養湖，十和田湖や野尻湖は貧栄養湖に該当する。つまり，

湖の栄養状態にかかわらず，また，湖と海域の違いにも

関係なく，溶存態 CODが漸増，特に冬季に増えている

訳である。この原因が人間活動に起因するものと考えて

もあながち不思議ではない。

湖水中の難分解性 DOM濃度が上昇すると，以下の諸

問題が顕在化すると想定される。

［環境基準達成の困難］湖沼の有機物に関する環境基準

は CODで規定されている。難分解性 DOMは CODと

比例関係にあると考えられるため，難分解性 DOMの漸

増は湖沼における環境基準達成をとても困難なものとす

る。

［流域発生源対策のあり方］湖沼流域発生源対策が行わ

れているにもかかわらず湖水 COD 濃度が漸増してい

る。現在の発生源対策の有効性に疑問符が打たれる。

［湖沼生態系への影響］DOMは植物プランクトンの増

殖や種組成に大きな影響を及ぼすと報告されている。難

分解性 DOM濃度の上昇が湖沼生態系に与える影響が懸

念される。

［有害物質の能動化］DOMは重金属や農薬等の有害化

学物質と結合し可溶化させることが知られている。

DOM濃度上昇による湖での有害化学物質の能動化が懸

念される。

［水道水源としての水質悪化］水道水源としての湖沼に

着目すれば，DOMは浄水処理塩素殺菌プロセスにおい

て生成される発ガン物質トリハロメタン等の消毒副生成
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１　研究の目的と経緯

図 1 琵琶湖北湖における化学的酸素要求量（COD）と生物
化学的酸素要求量（BOD）の経年変化



物の前駆物質である。DOMの漸増による健康リスクの

上昇が懸念される。

湖沼における難分解性 DOM濃度の上昇は既存の水質

汚濁現象の範疇に納まらない新しいタイプの有機汚濁現

象と言える。湖沼環境保全上，早急に，湖水中でなぜ難

分解性 DOMが漸増するのか，そのメカニズムを定量的

に解明する必要がある。

現在の湖沼有機物指標である過マンガン酸カリウム法

COD（CODMn）は，加算性がないという（1+1≠ 2）物

質収支をとる上で極めて不都合な問題を抱えている。従

って，CODMnの漸増現象が湖水 DOM濃度の上昇のため

か，あるいは質の変化のためか，厳密な意味では，区別

することができない。一方，湖水 DOMは極めて不均質

な混合体であり，その複雑さの故に依然不明な部分が多

い。よって，湖沼における DOM収支や DOMの特性・

起源等を評価する際に，DOMの発生源，吸収源（シン

ク）および湖沼全体をブラックボックス的に取り扱かざ

るを得ないケースが想定される。このため，CODMnの

漸増が研究の出発点であるにもかかわらず，湖水 DOM

研究には，CODMnではなく，物質収支のとれる有機物

指標，すなわち有機炭素（total organic carbon, TOC）を

メインパラメータとして用いる必要がある。

本研究では，湖水溶存有機物（DOM）の特性・起源，

湖沼生態系への機能・影響に関する科学的知見を集積

し，その知見を踏まえて湖沼における難分解性 DOMの

主要発生源や動態を有機炭素等の物質収支に基づいて定

量的に明らかにすることを目的とする。その成果を，難

分解性 DOMに関して，湖沼環境を適切に管理するため

の具体的な施策やその立案に資する。

1.2 研究の構成

本研究は，全有機炭素（TOC）を有機物指標として

湖（霞ヶ浦）における有機物収支をとることを目指すマ

クロ的（フレーム構築的）研究と湖水 DOMの特性・機

能評価，湖沼微生物群集の構造解析等のミクロ的（知見

探索的）研究に大別される。前者において湖沼問題の枠

組みを構築し，後者において新たな知見を得ることによ

り前者で構築した枠組みの要素を充実させる方向を目指

す。研究フローチャートを図 2に示す。

本研究の研究アプローチは，天然水中における典型的

な難分解性 DOMであるフミン物質の分離条件に基づく

DOMの分画に基礎を置いている。非常に複雑な DOM
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図 2 研究フローチャート



をフミン物質を参照物質とした可能な限り化学的に明白

な切り口でマクロ的に分画することによって，DOMの

特性・起源や物質収支の評価・解析を目指す。

課題１　湖における有機炭素収支に関する研究

1-1 有機炭素原単位および負荷量調査

過マンガン酸カリウム COD（CODMn）に代わる有機

物指標として，全有機炭素（TOC），溶存有機炭素

（DOC），難分解性 DOC，難分解性フミン物質等を採用

する。各指標の原単位を求め，排出源別の発生負荷量を

算定する。

1-2 湖内モデルと流域発生源モデルの構築

TOC等をメインの変数とする湖内流動モデルと流域

発生源モデルを構築する。湖内流動モデルは基本的に３

次元流動モデルとする。流域発生源モデルは，実際に現

場対策が反映できる市町村レベルで空間的な地理情報

（GIS）を活用したものとする。

1-3 湖水および流入河川水における有機炭素収支

霞ヶ浦および主要な流入河川で頻度高くサンプルを採

取し DOM分画手法に供し，DOM分画分布や DOMお

よび各画分の動態を明らかにする。得られた実測データ

とモデル計算値の比較検討によってモデルを検証し，さ

らに湖における物質収支についてモデルシミュレーショ

ンを実施して，難分解性 DOM等の主要発生源を明らか

にする。

課題２ 湖水溶存有機物（DOM）の特性・起源と機

能・影響の評価に関する研究

2-1 湖水 DOMの藻類の増殖・種組成に及ぼす影響

湖水 DOMが藻類の増殖・種組成に与える影響を室内

実験や屋外実験等により明らかにする。室内実験では，

湖水中の DOM濃度のみを UV照射によって変動させる

新しいタイプの藻類増殖能試験法や，可能な限り化学的

に明白な組成の人工培地を用いたバッチおよび２種混合

連続培養試験法等を開発・実施する。微量金属（特に鉄）

についてはポーラログラフィを用いた手法を確立し湖水

中の溶存有機態濃度を定量する。

2-2 湖内部生産 DOM量（底泥溶出と藻類由来）の

算定

湖沼底泥からの DOM溶出量をフィールドモニタリン

グと底泥コア溶出実験により明らかにする。底泥間隙水

中の DOM（DOCとして），リン，窒素の深さ方向のプ

ロファイルを把握する。DOC 濃度プロファイルから

DOM溶出量を算定する。藻類由来 DOMについては，

霞ヶ浦で代表的な藻類を選択し，DOM濃度を極力低く

抑えた培地で室内培養を行い，生産される DOMの特

性・生産量を把握する。

2-3 藻類等の微生物群集構造解析

湖水 DOMの特性や機能を理解するためには，藻類の

微生物群集構造と増殖状態に関する知見が必要である。

近年急速に進歩する分子生物学的手法を用いて，湖沼に

おける藻類・細菌等の微生物群集構造を解析する。同時

に，特定藻類を同定（FISH 法等）し，そのリボ核酸

（RNA）含量を測定することにより優占藻類の増殖状態

を予測する手法を開発・実施する。

2-4 DOMの特性・起源の評価

DOMの特性・起源は依然として不明な部分が多い。

起源の明白な様々なサンプルを対象として DOMの物理

化学的特性を詳細に評価する（DOM分画分布，安定同

位体比（13C/12C），3次元蛍光強度等）。

1.3 研究のアプローチ

湖水中の DOMは複雑で不均質な混合体であるため，

長年にわたり研究が行われてきているが，依然としてそ

の中味は不明瞭である。このような状況において我々が

選択したアプローチは，可能な限り明白な切り口で

DOMをマクロ的に（大まかに）分画して，各画分の分

布や特性を評価することであった。このマクロ分画の基

礎となる参照物質として水環境中に存在するフミン物質

（aquatic humic substances）を選択した。フミン物質は，

濃縮すると黄色から黒色を呈する，疎水性（水を嫌う性

質）の有機酸で，天然水中の DOMの 30～ 80％を占め

る典型的な難分解性 DOMである。一般に土壌有機物，

陸上・水生植物やプランクトン由来と言われ，湖水に流

入する主要な外来性 DOM と考えられる。難分解性

DOMのモデル・参照物質として適切なものといえる。

溶存態のフミン物質は，現時点では，実験操作的に定

義されている。最も一般的な手法では，非イオン性樹脂

（XAD-8等）を用いた吸着クロマトグラフィーにおいて，

カラム容量 50の条件下で，その 50％が XAD-8樹脂カ

ラムに吸着し 0.1 M NaOHで溶出するものをフミン物質

と定義している。

フミン物質は難分解性で疎水性の有機酸である。すな

わち，DOM分画分布の切り口は，易分解性－難分解性，
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疎水性－親水性（水に溶ける程度等を示す），酸性－塩

基（アルカリ）性となる。我々は，この三つの切り口を

使い，フミン物質の分離に基礎をおく DOM分画分布手

法を開発・適用した（図 3）。この分画手法は長期間生

分解試験（易分解性－難分解性の切り口）と樹脂吸着分

画手法（疎水性－親水性，酸性－塩基性の切り口）から

なる。分画後に各画分の物理化学的パラメータ（DOM

分画分布，紫外部吸光度，分子量分布等）を測定するこ

とにより，DOMの特性を評価する。

長期間生分解試験では，ろ過サンプルを 450℃で 4時

間熱処理したガラス瓶に入れ，100日間，20℃，暗所，

約 60 rpmの振とう条件で実施する。残存した DOMを

難分解性 DOMと定義した。ろ過操作にはグラスファイ

バーフィルター（公称孔径 0.7 µm）を用いているため，

ろ液中に十分な数のバクテリアが残存している（約 10
6

個･ml-1）。湖水以外のサンプルの場合には，ろ過湖水を

サンプル量の約１％添加した。樹脂吸着分画手法では 3

種類の樹脂（非イオン性樹脂 XAD-8，強酸性陽イオン

交換樹脂，強塩基性陰イオン交換樹脂の順）を用いて

DOMを 5つに分画する：フミン物質，疎水性中性物質，

親水性酸，塩基物質（≒親水性塩基物質），親水性中性

物質。各画分に対応する有機化合物名は図 3に表記し

た。
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図 3 溶存有機物（DOM）分画手法の概略図



2.1 湖における有機炭素収支に関する研究

2.1.1 全有機炭素（TOC）ベース原単位と排出負荷量

湖沼における有機物指標として，過マンガン酸カリウ

ム COD（CODMn）の代わりに TOCを導入するために，

既存の C O D M n 原単位と実測データ等を収集して，

CODMnと TOCの相関関係（回帰式）等から，TOCベー

スの原単位，つまり TOC，溶存有機炭素（DOC），難分

解性溶存有機炭素（recalcitrant DOC, RDOC）の原単位

を算出した。次に，この原単位を用いて，霞ヶ浦を対象

として TOC，DOCおよび RDOCに係る発生源別排出負

荷量を算定した。さらに，さまざまなサンプルについて

の難分解性 DOMの分画分布結果を用いて，難分解性フ

ミン物質（recalcitrant AHS，RAHS）と難分解性親水性

酸（recalcitrant HiA, RHiA）に係る発生源別排出負荷量

も算出した。

図 4に，平成 11年（1999年）の霞ヶ浦における排出

源別の TOC, DOC, RDOC排出負荷量を示す。TOC排出

負荷量が最も大きい排出源は雑排水であり，排出負荷全

体の約 30％を占めていた。次に大きい排出源は市街地

で全体負荷の 20％を寄与しており，以下，畜産，山林

の順となっていた。DOC排出負荷量は TOC排出負荷量

の約 75％で，TOCの場合とほぼ同様な負荷量の構成比

を示した。RDOC 排出負荷量は TOC 排出負荷量の約

30％に相当した。RDOC負荷量の排出源別構成比は，

DOC 負荷量とそれとは著しく異なるものとなった。

DOC負荷量で寄与が大きかった生活雑排水の負荷量が

顕著に減少するため，生活系の排出負荷が相対的に小さ

くなり，一方，面源系の排出負荷の寄与は大きくなった。

生活系では合併処理浄化槽の寄与が雑排水のそれよりも

大きくなった。面源系では畜産系の寄与が顕著に低くな

った。

TOC，DOC，RDOCの流達率を，排出負荷量と河川

経由の霞ヶ浦への流入負荷量の比から求めた。TOCの

流達率は 0.82であり概ね妥当な値であった。DOCの流

達率は 0.60とやや低めであった。RDOCの場合，その

流達率は 0.96 とかなり高い値を呈した。排出された

RDOCはほとんど全て湖に流入することになる。

TOCと RDOC排出源別負荷量を見比べるととても興

味深いポイントが浮かび上がる。生活系負荷量は TOC

と DOCとしては各々 34％と 32％を占めるが，RDOC

としては 13％に過ぎない。湖水の DOMの大部分は難

分解性である（RDOCである）ことを考えると，湖水

RDOCを削減するための対策としては，従来実施されて

きた生活系排出源対策よりは，面源系排出源に対する対

策のほうが有効であると推察される。

図 5に RAHSと RHiAの発生源別排出負荷量を示す。
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２　研究の成果

図 4 霞ヶ浦における全有機炭素（TOC），溶存有機炭素（DOC），難分解性溶存
有機炭素（RDOC）の発生源別排出負荷量（1999年）



全体の排出量としては，RAHSのほうが RHiAよりも

1 .2 倍大きかった。従って，流域からの排出される

RDOCとしてはフミン物質の方が親水性酸よりは寄与が

高いことになる。RAHSと RHiAの発生源別排出量を比

較すると，RAHSでは山林や畑地からの寄与が相対的に

多く，RHiA では生活系（下水道等），工場・事業場，

畜産系からの排出が多かった。すなわち，RAHSの排出

源はより面源系の寄与が大きく，RHiAの排出源はより

点源系の寄与が大きいと言える。

2.1.2 湖内流動モデルの構築

霞ヶ浦における湖水の流動を予測・再現するために，

Princeton-Ocean-Model （POM）の境界条件を改良した

3次元流動モデルを構築した。POMに基づく連続，運

動量，乱流モデルに水温モデルを加え，全体モデルを構

築した。

（１）計算条件

霞ヶ浦全体を水平方向に 500 mメッシュに区分けし

て，鉛直方向には 10層に分割して計算を行った。気象

条件としては土浦における気象観測結果（気温，湿度，

雨量，日日射量，日蒸発量，雲量［気象庁館野測候所観

測データ，アメダスデータ］）を入力データとした。風

向・風速については 6地点（湖心，土浦，出島，小高，

鉾田，潮来）で観測されたデータ［国土交通省霞ヶ浦河

川工事事務所観測結果］を基に，湖心は湖心での観測結

果を基準に，沿岸地域では湖心と沿岸地域との風速比を

風向別に求め計算条件に反映させた。

河川水温は霞ヶ浦の流動に影響を及ぼす重要なパラメ

ータである。対象河川ごとに異なる水温設定を課すこと

が妥当と考え，計算対象河川（桜川，恋瀬川，園部川，

新利根川，小野川，鉾田川）の公共用水域水質測定結果

を用いて，各河川について気温と水温の関係を求めた。

各河川とも気温と水温に良好な線形関係があり，また河

川によって気温と水温の関係が異なっていることが確認

された。よって，各河川の水温は気温の観測地から算出

した。下水処理水放流水の水温としては霞ヶ浦流域下水

道事務所の放流水水質測定結果を使った。

水文条件として，霞ヶ浦流域流出モデル解析結果

（（独）土木研究所）を霞ヶ浦への河川流量として採用す

るとともに，放流量については，常陸利根川水門からの

放流記録を用いた。水道・工業・農業用水の取水量，下

水処理場排水量も流域流出モデル解析で計算条件として

与えられたデータを採用した。また，初期条件，検証デ

ータとして定期水質観測データ（霞ヶ浦河川事務所定期

調査，（独）国立環境研究所霞ヶ浦全域調査）を使用し

た。計算期間は基本的に平成 6年（1994年）～平成 10

年（1998年）の 5ヵ年および平成 9年（1997年）～平成

10年（1998年）の 2ヵ年とした。

（２）水位と水温シミュレーション

湖心地点（St.9）での水位の計算値は実測水位と比較

的良好に一致していた（図 6）。これは流域流出モデル

および流動モデルによって霞ヶ浦における水収支が良好

に再現されたことを示している。湖心地点表層における

水温の計算値も実測値と良く一致した変動を示し，精度

の高い結果が得られた（図 7）。水温計算が良好な結果
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図 5 霞ヶ浦における難分解性フミン物質（RAHS）と難分解性親水性酸（RHiA）の発生源別排出負荷量（1999年）



となったことは，熱量収支計算が適切であったことを示

している。

（３）流動解析

１）風の影響

霞ヶ浦における湖水流動は，風により生起する流れと

降雨後の河川からの出水，水門からの放流によって支配

されていると考えられる。風の影響を見るために，風が

弱く（日平均風速 2.5 m･s-1）放流による流れが顕著な日

（図 8（a），（b））と風が少し強く（日平均風速 4.8 m･s-1）

東北東から吹いているとともに放流による流れが顕著な

日（図 9（a），（b））を選択して，湖水の流動について

検討した。

風による流動への影響が小さい場合，表層において，

放流により下流へと向かう流れが起こっている。一方，

底層では時計回りの循環流が起こっていることがわか

る。これに対して，東北東からの風が吹いた日には，放

流があったにもかかわらず，表層ではむしろ上流に向か

う流れが発生し，底層では下流への流れが卓越している。

従って，霞ヶ浦では風の影響によって湖水の流動は水平

方向のみならず鉛直方向にもかなり複雑なものになって

いると理解できる。浅い湖であるため，底泥からの溶出

が顕著であると想定される霞ヶ浦の場合，3次元流動モ

デルの必要性は高いと判断される。

２）水粒子の流動

霞ヶ浦に流入する河川水が湖内でどうのように流れて

ゆくかを把握するために，水粒子と同様な動きをすると

規定したビーズ粒子を高浜入りと土浦入りの河川流入ポ

イントに各々 500個を投入して，ビーズの動きをモデル

計算により経日的に追跡した。図 10に，1997年 1月 1

日にビーズを投入したケースでの，同年 1～ 3月におけ

るビーズの挙動を表す。ビーズ粒子が河川流入ポイント
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図 6 霞ヶ浦湖心における水位の実測値とモデル計算結果の比較

図 7 霞ヶ浦湖心における水温の実測値とモデル計算結果の比較



から徐々に流動により混合拡散してゆく様子がよくわか

る。ところが，土浦入りと高浜入りではビーズ粒子の動

きに大きな違いがあることが認められた。土浦入りに入

れたビーズ粒子は比較的にスムーズに湖盆（湖心）に向

けて移動してゆくが，高浜入りの河川流入ポイントに入

れたビーズ粒子はなかなか湖盆に入ってゆかず高浜入り

に留まっていた。このビーズ粒子の流跡結果は，高浜入

りの水塊は土浦入りに比べて湖盆域の水塊との交換・混

合が相当に悪い（少ない）ことを明示している。すなわ

ち湖心付近では土浦入りからの水塊が卓越すると想定さ

れる。この解析結果は，さらに底泥溶出の影響について

も興味深い示唆を与えている。湖の底泥から溶存有機物

（DOM）や栄養塩（N, P）等が溶出してくる場合，直上

水柱の物質濃度への底泥溶出の寄与は，水柱に入ってく

る水のフラックスが小さいほど大きくなると考えられ

る。つまり，高浜入りと土浦入りの底泥性状に大きな差

がないと仮定すると，底泥溶出の寄与は，高浜入りのほ

うが大きくなると考えられる。湖水中の DOMや栄養塩
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図 8 風が少し強い場合の湖内流速分布計算結果
（a）表層，（b）底層。東北東風。水門放流の影響が顕著。

図 9 風が弱い場合の湖内流速分布計算結果
（a）表層，（b）底層。水門放流の影響が顕著。
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図 10 霞ヶ浦のおける水粒子挙動のシミュレーショ
ン結果
主要河川の流入ポイントである土浦入りと高浜入
りに水粒子と同じ挙動をとるビーズをそれぞれ
500個を 1997年 1月 1日に投入した。



濃度を低減させる目的で底泥浚渫を実施するとすれば，

土浦入りよりも高浜入りで浚渫の効果は現れると判断さ

れる。

2.1.3 湖水および流入河川水における有機炭素収支

霞ヶ浦湖水の採水は湖内 5地点で 1997～ 2001年の期

間に毎月 1回，流入河川については主要 4河川（恋瀬川，

桜川，花室川，小野川）で 2001年 4月から 2002年 3月

の期間に毎月 1回，水サンプルを採取した。サンプル採

取地点を図 11に表す。

（１）霞ヶ浦湖水における DOMの特性と動態

１）湖水 DOMおよび難分解性 DOMの分画分布

霞ヶ浦湖心（St.9）における DOM分画分布（フミン

物質［AHS］，疎水性中性物質［HoN］，親水性酸［HiA］，

塩基物質［BaS］および親水性中性物質［HiN］）を図 12

に示す。この図は 1997～ 2001年の 5年間における年間

平均値を表したものである。湖水 DOMとしては有機酸

画分の AHSと HiAが卓越していた。この二つの画分で

DOMの 70％以上を占めており，特に HiAの寄与が大

きかった。DOM分画分布に関しては，1997～ 2001年

の 5年間で劇的な変化は観察されなかったが（AHS: 29

～ 32％，HoN: 7～ 11％，HiA: 43～ 47％，BaS: 8～

12 ％，HiN: 5 ～ 6 ％），経年的な変化は認められた。

AHSの存在比は経年的に減少し，一方 HoNの存在比は

漸増する傾向を示した。疎水性 DOM（AHS + HoN）と

親水性 DOM（HiA + BaS + HiN）の割合はほとんど変

化しなかったことを考えると，疎水性 DOM自体に何ら

かの変化が生じて，結果としてその疎水性的傾向（HoN /

AHS比）が高まったのかもしれない。

難分解性 DOM（RDOM）の分画分布においても，DOM

のケースと同様に，1997～ 2001年では，AHSと HiA

が，特に HiAが RDOMの大部分を占めていた（図 13）。

従って，霞ヶ浦では RDOMとして HiAのほうが AHS

よりも重要であると結論される。難分解性画分の経年変

動は DOMの場合よりも明白で，AHSは存在比が減少

し，HoNは増大傾向を示し，HiAは減少，BaSは増加

傾向で，HiNの存在比には変化がなかった。まとめれば，
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図 11 湖水および河川水のサンプル採取ポイント

図 12 霞ヶ浦湖水溶存有機物（DOM）の分画分布（1997～ 2001年）
湖心のデータの年間平均値。AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，
HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



今回の調査期間においては，AHSと HiAの減少と HoN

の増大が経年的変化として特徴的であった。

1997～ 2001年における DOMと RDOMの分画分布

結果をみると，各画分の経年変化に不連続的なトレンド

の存在がうかがえる。生分解前後で AHSの存在比は増

大したが，1997年を除くと，その増加は非常に小さい

ものであった。一方，HiAの存在比は 1997～ 1999年に

は上昇したのに対して 2000～ 2001年には反対に減少し

た。HoN の存在比も，HiA と同様に，生分解に伴い

2000～ 2001年に上昇に転じた。HiNは生分解後に，予

想通りに，その存在比は減少した。従って，何らかの

DOM特性の変化が 1998～ 1999年に起きたと推測され

る。

２）湖水 DOMおよび難分解性 DOMの動態

霞ヶ浦湖心（St.9）における DOM，AHS，HoN，HiA，

BaSおよび HiNの 1997～ 2001年における動態（月別

濃度変化）を図 14 に示す。DOM（DOC として）は

1997年から 1998年初夏まで高い濃度を保っていたが，

1998年秋季から急激に減少し 1999年には 3 mgC･l-1以

下にまでに低下した。その後 2000年から 2001年にかけ
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図 13 霞ヶ浦湖水難分解 DOM（RDOM）の分画分布（1997～ 2001年）
湖心のデータの年間平均値。AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，
HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。

図 14 霞ヶ浦湖心における DOMおよび各分画成分の動態（1997～ 2001年）
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基
物質，HiN：親水性中性物質。



て再び漸増する傾向が見られた。DOMの主要な構成成

分である AHSと HiAも DOMと同様なトレンドを示し

た。HoN, BaSや HiNには明白な変動パターンは認めら

れなかった。

1998夏からの DOM濃度の急激な減少は，1998年の

降雨量が著しく多かったことが原因と考えられる。1997

年は平年より若干少ない降雨量（798 mm）であったが，

1998年は雨がとても多く（1,288 mm）かつ冷夏であっ

た。1999年の 4月にも 187 mmの降雨量が記録されい

る。この降雨のためかこの年には明白な季節的変動パタ

ーンが認められなかった。

植物プランクトンの種組成の変化も DOM濃度の変化

に影響を与えているかもしれない。霞ヶ浦湖心では

1999年から藍藻類の密度が減少に転じ，この年を境に

優占藻類は藍藻類から珪藻類に変化してしまった。1997

～ 1998年の高い DOM濃度は藍藻類の優占に関係し，

2000～ 2001年の DOMの上昇は珪藻類の優占・増大に

よる可能性もある。

DOM，RDOM，AHS，難分解性 AHS（RAHS），HiA，

難分解性 HiA（RHiA）の 1997～ 2001年での霞ヶ浦湖

心における動態（月別濃度変化）を図 15に表す。DOM

の分解率は 1997～ 2001年の平均で約 11％であった。

霞ヶ浦 DOM は非常に難分解性であることがわかる。

DOMの分解傾向は 1997年，1998～ 1999年，2000～

2001年で異なった 3つのパターンを示した。1997年で

は，分解率は夏から秋にかけて高く冬季に極めて低くな

った。1998～ 1999年では，春から夏の分解率が顕著に

大きくなった。一方，2000～ 2001年では，春季での分

解が 1998～ 1999年同様に高くなったが，夏から冬にか

けての分解率が著しく低下した。いずれのパターンにお

いても DOMの分解傾向は HiAのそれと良好な対応が認

められた（平均分解率 13.1％）。従って，DOMの分解

は主に親水性 DOMの分解によるものと推察される。典

型的な RDOMである AHSについては，予想通り，5年

間を通じて季節に関係なくとても難分解性であった（平

均分解率 8.4％）。

RDOMの変動は，1998年を除くと，夏頃から上昇し

始め秋季から冬季にピークを示す共通的なパターンが確

認された。1999年の 2月に最低の値を示したが，その

後，秋季から冬季にピークとなるパターンで 2001年ま

で漸増する傾向を示した。RDOMの年平均濃度は 2.69

mgC･l-1（1999年）から 2.96 mgC･l-1（2000年），3.00

mgC･l-1（2001年）に上昇した。RHiAと RAHSともに

RDOMと高い相関性が認められた（線形回帰 R2，RHiA:

0.707，RAHS: 0.644）。
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図 15 霞ヶ浦湖心における DOM，フミン物質，親水性酸および難分解性 DOM，
難分解性フミン物質，難分解性親水性酸の動態（1997～ 2001年）
DOM：溶存有機物，RDOM：難分解性 DOM，AHS：フミン物質，RAHS：
難分解性 AHS，HiA：親水性酸，RHiA：難分解性 HiA。



（２）流入河川水における DOMの特性と動態

１）河川水 DOMおよび難分解性 DOMの分画分布

河川水の DOM分画分布の月平均値（2001年 4月～

2002年 3月）を図 16に表す。流入河川水についても霞

ヶ浦湖水と同様に AHSと HiAが卓越していた。河川水

AHSの存在比（４河川平均 31％）は湖水（2001年）の

それ（30％）とほぼ等しく，HiAの存在比は湖水より

も小さかった（39％ vs. 42％）。HoNと HiNは河川水

の方が少し大きく，BaSは湖水の存在比のほうが大きか

った。しかしながら，平均値としては，総じて河川水と

湖水の DOM分画分布には顕著な違いはなかった。1998

年に同じ 4河川に対して年 4回実施した際の分画データ

と比較すると，AHSが減少し（33→ 31％），HiAが上

昇していた（35→ 39％）。この 3年間で河川水の DOM

分画分布はより湖水のそれに近づいたと思われる。

難分解性 DOM（RDOM）の分画分布においても，DOM

の分画分布と同様に，AHSと HiAが RDOMの大部分を

占めた。生分解前後での分画分布の変化をみると，AHS

の存在比の上昇が特徴的であった（図 17）。AHSは生

分解試験前後で 31％から 38％と顕著に上昇していた。

HiAも 39％から 41％とわずかに増大した。BaSと HiN

の存在比は少し減少し，HoNは 14％から 10％と顕著
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図 16 霞ヶ浦流入河川水の溶存有機物（DOM）分画分布
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，
BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。

図 17 霞ヶ浦流入河川水中の難分解性 DOM（RDOM）の分画分布
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩
基物質，HiN：親水性中性物質。



に低くなった。この HoN の存在比の顕著な低下は，

2001年秋から冬に HoN濃度の高いサンプルで分解後に

その濃度が著しく低下したためであった。

２）河川水 DOMおよび難分解性 DOMの動態

DOM濃度の平均値は，恋瀬川，桜川，花室川，小野

川で各々 1.83, 2.13, 2.93, 2.33 mgC･l-1であった。予想通

り，都市河川である花室川で DOM濃度が最も高かった。

DOMおよび各画分は，4河川ともに，良く似た濃度変

動パターンを示した。代表例として，恋瀬川の DOMと

各画分の月別濃度変化データを図 18に示す。DOM濃

度は春から夏に高くなり，秋から冬にかけて著しく減少

した。河川水 DOM濃度が 6月に急落するのは降雨の影

響によるものと思われる。AHSと HiAの変動は DOM

の変動に対応したものであった。最も変動が激しかった

のは HoNであった。流入 4河川ともに，HoNの存在濃

度が 11月にピークに達し，AHSや HiAとほぼ同程度あ

るいは上回った。2001年 4月～ 2002年 3月の調査期間

において最大月降雨量および最大日降水量を記録した月

は 10月であった（月降水量 258 mm，最大日降水量 130

mm，10月 10日）。降雨量と HoNの存在比との正の関

係が示唆される。大量の降雨により流域から高濃度の

HoNが湖に流れ込んできたと考えられる。

河川水 DOMの生分解性は 4河川平均で 31％であっ

た。河川水 DOM は湖水 DOM（2001 年湖心で分解率

9％）に較べてはるかに分解性が高いことが明らかとな

った。AHSの分解率は 17％，HiAのそれは 27％であ

った。河川水でも AHSのほうが HiAよりも難分解性で

あった。ただし，湖水に比較すると，湖水 AHSの分解

性は 7％，HiAのそれは 14％であるため，AHSと HiA

ともに，湖水のほうが河川水よりもはるかに難分解性で

ある。すなわち，河川水 DOMは湖水 DOMに比較して

かなり不安定なもの，分解しやすいものと考えられる。

恋瀬川における河川水 DOM，RDOM，AHS，RAHS，

HiAおよび RHiAの動態を図 19に示す。RDOM，RAHS，

RHiAの濃度はともに，春季から夏季に高く，夏季から

冬季にかけて低下する傾向を示した。河川水 RDOMと

して，AHSととも HiAも，季節にかかわらず，重要な

コンポーネントであることがわかる。DOMの分解率は

平均 31％で，4河川ほぼ共通に春季（4月，5月）に高

く，6月に最低値を示し，7月から翌年 3月までは再び

高くなる傾向が認められた。しかし分解率の変動はとて

も大きくかつ複雑なため季節変化としてとらえることは

難しい。

（３）霞ヶ浦における難分解性 DOM収支

本研究における重要な目的の一つは，霞ヶ浦において

難分解性 DOM（RDOM）の物質収支等を湖内 3次元流

動モデルにより評価・再現することである。

前々節で検討したように，開発した 3次元流動モデル

は水収支に関しては適正なものであることが検証され

た。この流動モデルに RDOM等（DOCとして）を従属

パラメータとして組み込み，合理的な前提条件のもとに，

シミュレーションを実施し，実測値と計算値を比較検討

することによりモデル計算の妥当性を検証した。さらに
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図 18 恋瀬川における DOMおよび各画分の動態
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，
BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



図 19 恋瀬川における難分解性 DOM（RDOM）および各画分の動態
DOM：溶存有機物，RDOM：難分解性 DOM，AHS:フミン物質，
RAHS:難分解性 AHS，HiA：親水性酸，RHiA：難分解性親水性酸。

霞ヶ浦における RDOMの起源別の寄与，季節的変化お

よび場所的変化について解析・考察を行った。

１）難分解性 DOMモデルと検証と計算結果

本研究でシミュレーションの対象となる RDOM等は

基本的に反応に関与しない不活性物質と考えられる。従

って，湖内で生起している様々な生物学的および物理化

学的反応とは無関係とみなされ，物質収支を取る際に

RDOMをトレーサー物質のように扱うことができる。

すなわち物質収支計算が非常に簡単となる。

モデル計算において，霞ヶ浦における RDOMの供給

源は河川水，湖内部生産（湖水柱生産と底泥溶出）と下

水処理水に由来するとした。計算期間は 1997年 1月か

ら 1998年 12月までの 2年間とした。この期間の数値解

の安定性を高めるために，実測値に基づいた適当な初期

値を使い 1994～ 1996年の期間に予備計算を実施した。

河川水由来の RDOM等のデータとしては 1994～ 1995

年と 1998～ 1999年に実施された河川調査データを基に

算定し，底泥溶出由来の RDOMデータとしては計算対

象期間中に毎月実施された湖心での底泥間隙水データか

ら算出した底泥溶出フラックスを霞ヶ浦全域に適用し

た。

実験結果から導出したシミュレーションにおける前提

条件（仮定）を以下に記す：

［1］植物プランクトン由来のフミン物質は湖水柱では生

産されない（セクション 2.2.2項の（1）参照）；

［2］底泥から溶出する DOM はすべて難分解性である

（セクション 2.2.2項の（2）参照）。

［3］流入河川水中の懸濁物質からの湖水 RDOMへの寄

与はない（セクション 2.2.4項の（1）参照）；

２）モデルの検証

前提条件［1］と前提条件［3］は，湖水柱において，

水柱での内部生産（植物プランクトン由来）フミン物質

と河川水中の懸濁物質に由来するフミン物質の存在は無

視できることを示唆している。従って，難分解性フミン

物質については，湖水柱での生産を考慮する必要がなく

なり，実測値および実測値に基づいた算定値を用いて物

質収支を計算できることになる。この考え方に基づいて，

霞ヶ浦における難分解性フミン物質に関するモデル計算

値と実測値の比較検討によってモデルの検証を目指し

た。

図 20に霞ヶ浦 5地点（Sts. 1, 3, 7, 9, 12［図 11参照］）

で難分解性フミン物質（RAHS）の実測値と計算結果を

プロットしたものを示す。各地点とも，RAHSの計算値

と実測値はともに同期した変動を示し，濃度レベルも多

少の高低はあるが，良好に対応した値となった。高浜入

りの 2地点（Sts. 1と 3）では 1998年に計算値と実測値

にかなりの違いが認められたが，その他の地点（St.7,

St.9［湖心］，St.12）では計算値と実測値はとても良好

に一致していた。以上の結果から，本研究で構築した霞

ヶ浦湖内 3次元流動モデルは RAHSや RDOM等のトレ

ーサー様物質の収支を計算予測するうえで適切なモデル

であると結論される。

RAHSに関するモデル計算はとても興味深い結果を示

している。湖水は，河川水（恋瀬川）→ St.1→ St.3→
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St.9（湖心）→ St.12 および河川水（桜川）→ St.7 →

St.9（湖心）→ St.12の経路で流れる。最も河川流入地

点に近い採水ポイントである St.1（高浜入り）では

RAHSのほとんどは河川水由来であり，底泥溶出由来の

ものは極めて少ない。Sts.3と 7では底泥溶出の寄与が

St.1よりも大きくなり，Sts.9と 12では底泥由来の寄与

がさらに増大している。すなわち，湖水の流れに沿って

底泥から溶出した RAHSが湖水中に徐々に蓄積してゆ

くことがよくわかる。予想通りに，下水処理場に最も近

い採水ポイントである St.7で下水処理場由来 RAHSの

寄与が最も大きく底泥由来 RAHSの寄与に匹敵するほ

どであった。

３）難分解性 DOMの物質収支・動態のモデル解析

①難分解性 DOMのシミュレーション

1997～ 1998年の期間，霞ヶ浦における難分解性 DOM

（RDOM）のモデル計算値と実測値（霞ヶ浦 5地点，Sts.

1, 3, 7, 9, 12）をプロットしたものを図 21に表す。RDOM

のモデル計算値と実測値は季節的な変動パターンについ

ては比較的一致していたが，RAHSのケースとは異なり，

モデル計算結果は実測値に較べてかなり低くなる傾向を

示した。特に高浜入りにおける採水ポイント Sts.1と 3

で違いが大きかった（St.1と St.3で各々，２年間平均で，
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図 20 霞ヶ浦における難分解性フミン物質の実測値とモデル計算結果の比較検討



実測値は計算値の 1.8倍と 1.5倍）。誤差が最大となるの

は，Sts.1と 3ともに 1998年の 1月，2月で，モデル計

算値は実測値の 25～ 40％しか説明できなかった。一方，

土浦入り（St.7）や湖心（St.9）では比較的に計算値と

実測値が一致していた。

現在の RDOMの収支モデルでは，湖水柱における基

礎生産（主に難分解性親水性酸の生産）メカニズムはま

だモデル化されていない。RDOMに関するモデル計算

値と実測値の違いは，モデルに組み込まれていない湖水

柱での RDOMの生産をカウントしていないことが原因

の一つと考えられる。RAHSの場合に計算値と実測値で

比較的に良好な一致が認められたことを考えると，モデ

ル計算値が実測値よりも低くなる傾向は，湖水柱で

RDOMとして，AHSではなく，主に HiAが生産されて

いることを示唆している。すなわち，この違いは，湖水

柱で植物プランクトンによって生産される RDOMのほ

とんどは HiAであるとするモデル前提条件および植物

プランクトン培養実験の結果とは整合している（セクシ

ョン 2.2.2項の（1）参照）。

モデルシミュレーション結果は，河川水，下水処理水

および底泥溶出に起源をもつ RDOMの霞ヶ浦における

動態や拡散特性について興味深い知見を与えている。河
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図 21 霞ヶ浦における難分解性 DOMの実測値とモデル計算結果の比較検討



川水由来 RDOMに着目すると，河川流入ポイントであ

る高浜入り（Sts.1と 3）や土浦入り（St.7）では，河川

水由来 RDOMの季節変化，すなわち春季から夏季に高

くなり夏季から冬季にかけて低下するパターンが 1997

年，1998年ともに認められた。一方，湖心（St.9）では，

強い混合拡散のためか，この河川水由来 RDOMの季節

変動はとても小さかった。

下水処理水の湖水 RDOMへの寄与は土浦入り（St.7）

で明白に現れた。下水処理水由来 RDOMには明瞭な季

節変化が認められ，その RDOM濃度は秋から冬に顕著

に上昇し，春から秋にかけて減少した。冬季での処理場

由来 RDOMの寄与は河川水由来 RDOMをはるかにしの

いでいた（約 2倍）。下水処理水由来 RDOMの季節変化

は，土浦入りに流れ込む河川水由来 RDOM（桜川）の

それと全く反対に同期していた。この二つの RDOM供

給源の関係は，下水処理水は年間を通してほぼ一定量放

流され，かつ一定 DOM濃度であるのに対して，河川流

量やその DOM濃度は一般的に冬季において特徴的に低

くなることと符号している。一方，湖心（St.9）では，

下水処理水由来 DOMは，河川水由来 RDOMのケース

と同様に，流動による混合拡散のためか，顕著な季節変

化を示さず，2 年間の計算期間で漸減する傾向を示し

た。

底泥溶出に由来する RDOMの濃度は，全ての採水ポ

イントで 1997年の春から秋にかけて顕著に高くなり，

その後 1998年には著しく減少する傾向を示した。この

トレンドの一因は，湖心で実測された底泥溶出フラック

スの値を全域に適用したためかもしれない。湖心では，

1997年の冬季に，底泥由来 RDOMの寄与が河川水由来

RDOMの寄与に匹敵するほど大きいが（11月，河川水

由来 1.52 mgC･l-1，底泥由来 1.39 mgC･l-1），1998年の冬

季には河川水由来の約 40％まで低下した。以上の結果

は，霞ヶ浦のような浅い湖では底泥からの RDOMの寄

与が無視できない程大きいことを明示している。加えて，

底泥溶出フラックスの季節的および経年的な変動は著し

いため，そのフラックスを適切に評価することが極めて

重要であることを示唆している。

②河川水，下水処理水，底泥溶出の寄与

河川水由来難分解性 DOM（RDOM）の霞ヶ浦におけ

る水平面および鉛直断面（高浜入→湖心→湖尻と土浦入

り→湖心→湖尻）でのシミュレーション結果（1998年）

を図 22に表す。高浜入りと土浦入りともに，冬季（1

月と 3月）に，低濃度の河川水由来 RDOMが流れ込み，

結果，湖心付近での河川水由来 RDOM濃度は徐々に低

下した。3月の図では，河川水由来 RDOMがあまり混

合せずに湖心域に流入していくのがよくわかる。一方，

春から夏にかけては，比較的に高濃度の河川水由来

RDOMが入ってきて，湖盆における河川水由来 RDOM

濃度は再び上昇に転じた。前節に指摘したポイントでも

あるが，7月と 9月の図から，高浜入りの水塊は湖盆の

水塊と非常に混合しにくいことが認められた。

下水処理水由来 RDOMの霞ヶ浦における水平面およ

び鉛直断面（高浜入→湖心→湖尻，土浦入り→湖心→湖

尻）でのシミュレーション結果（1998年）を図 23に表

す。下水処理場のある土浦入りでは，冬季（１月と３月）

に高濃度の下水処理由来 RDOMが湖心に向かって流出

してきた。この時期，下水処理水の水温は湖水よりもか

なり高いため，下水処理水は湖表層を滑るように流下す

ると想定されたが，冬季の風速がとても大きいためか鉛

直方向に十分混合されていた。春から夏にかけては，河

川水量の増大による希釈効果によって，下水処理場由来

RDOMは河川流入ポイントでその濃度が急激に低下し

た。また全ての水平方向分布図をみると，土浦入りに流

入する下水処理水由来 RDOMは高浜入りの水塊にほと

んど混じり込まないことがわかる。

③霞ヶ浦における難分解性 DOMの物質収支

難分解性 DOM（RDOM）の実測値とモデル計算値の

差を湖水柱での RDOM生産とみなして，霞ヶ浦 5地点

において物質収支を算定した。図 24は，1997～ 1998

年における，湖水 RDOMに対する各供給源からの寄与

を月平均値として表したものである。湖心（St.9）にお

ける河川水，下水処理水，底泥溶出および湖水柱生産の

寄与は，それぞれ 44％，14％，28％，15％であった。

河川水由来 RDOMの寄与は予想以上に低く，下水処理

水由来と底泥溶出由来の割合が大きかった。高浜入り

（Sts.1と 3）では，湖水柱生産由来の大きさと処理水由

来の低さが特徴的であった。一方，土浦入りでは予想に

違わず下水処理場由来 RDOMの寄与が特異的に大きか

った（39％）。

霞ヶ浦の場合，流域下水処理場は湖に隣接しており，

その処理水は湖に直接放流されている。この処理場の年

間放流量は約 67,000 m3･day-1（平成 10年）で，河川流

量が最小となる冬季では全河川流量の約 6％に相当す

る。下水処理水中の RDOM濃度は一般に河川水中のそ
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れよりも高いため，下水処理水の湖水 RDOMへの寄与

は 6％をはるかに越えると推測されていた。従って，本

研究で得られた計算値 15％（8.7～ 19.8％）はとても

リーズナブルな値と言える。同時に，St.7で下水処理水

由来 RDOMの存在比が著しく高い（38.4％）ことも，

この採水ポイントでは主に桜川のみによる希釈効果しか

期待できないことを考えると合点が行く。

2.2 湖水溶存有機物（DOM）の特性・起源と機能・影

響の評価に関する研究

2.2.1 湖水 DOMの藻類の増殖・種組成に及ぼす影響

（１）DOMは植物プランクトンの増殖や種組成に関係

するのか？

湖沼において藍藻類が水の華を形成し優占する要因と

して，窒素，リンの他に，鉄の利用性が重要な因子であ

ると認識されつつある。藍藻類は，光合成，窒素固定，
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図 22 河川水由来の難分解性 DOMの湖内における挙動のシミュレーション結果
上図は水平表層でのシミュレーション。下図左は土浦入り→湖心→湖尻における鉛直断面でのシミュレーション；
下図右は高浜入り→湖心→湖尻における鉛直断面でのシミュレーション。



亜硝酸および硝酸還元，クロロフィル合成等の生理機能

を維持するために鉄を必須とし，その要求量は他の植物

プランクトン種に比較して大きい。鉄は自然界で 4番目

に豊富に存在する元素ではあるが，天然水中で溶存酸素

が十分にある条件ではその溶解度（Fe（OH）3（S）沈殿）が

非常に低い。すなわち，鉄の生物学的利用性は極めて低

い。

植物プランクトンに利用される鉄（Fe（III））はフリ

ーイオン（水和イオン，あるいはアコイオン，Fe3+）で

あると報告されてきた。しかし，最近の研究では，Fe3+

だけではなく，加水分解種（hydrolyzed Fe（III））であ

る FeOH2+，Fe（OH）2+，Fe（OH）3（0）や Fe（OH）4－も生物

利用可能と認識されている。

湖水等の天然水中には鉄と錯化する有機リガンドが存

在する。その代表的なものは，本研究において DOM分

離の参照物質として選択したフミン物質（フミン酸とフ

ルボ酸）である。フミン物質は金属イオンと安定した錯

体を形成し，一般的に鉄との錯化能（安定度定数，stabili-
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図 23 下水処理水由来の難分解性 DOMの湖内における挙動のシミュレーション結果
上図は水平表層でのシミュレーション。下図左は土浦入り→湖心→湖尻における鉛直断面でのシミュレーション；
下図右は高浜入り→湖心→湖尻における鉛直断面でのシミュレーション。



ty constant）は大きいと報告されている。フミン物質の存

在は，鉄との金属錯体反応を介して，植物プランクトン

の増殖に大きな影響を及ぼすと理解されている（図 25）。

我々は，以前，霞ヶ浦から抽出・精製したフミン物質

（フルボ酸）を化学的に明白に定義された培地に添加し

て，アオコを形成する典型的な藍藻類であるMircrocystis

aeruginosaの培養実験を行った。結果として，霞ヶ浦湖水

中のフミン物質に匹敵する濃度レベルでも，M.aeruginosa

の増殖は著しく抑制され増殖はほとんど認められなかっ

た。フミン物質と鉄の錯化反応による生物利用可能鉄濃

度の低下のために M.aeruginosaの増殖が抑制されたと

考察された。霞ヶ浦の環境条件を入力して行った化学平

衡計算によって，霞ヶ浦において M.aeruginosaは過酷

な鉄制限状態にあると推察された。この推察は，1987

年以来，霞ヶ浦ではMicrocystis属が優占種でなくなった

事実と符合していた。

上記の考察は室内培養実験と化学平衡プログラム

（MINEQL）を駆使して展開したもので，実際に湖水中

の鉄の存在形態が分析・定量された訳ではない。この推

察，すなわち，霞ヶ浦では生物利用可能な鉄の濃度が非

常に低いという仮設を実測データで検証する必要があ

る。ところが湖水や河川水において鉄の存在形態を定量

したとする報告例はいまだなされていない。陸水中の鉄

の存在形態を分析・定量する手法の開発が強く求められ

ている。

（２）溶存鉄とその存在形態の分析手法の開発

湖水中の溶存鉄濃度に関しては幾つかの研究報告があ

るが，一般に，前濃縮操作なしに天然湖沼における溶存

鉄濃度を測定することは大変難しい。従来の分析法（原

子吸光度法等）よりも感度の高い手法の開発が必要であ

る。さらに，鉄の存在形態や生物利用可能な鉄の濃度を

定量しなければならない。

海洋研究分野において，最近，濃縮吸着ボルタンメト

リー（cathodic stripping voltammetry, CSV）という分析手

法によって，海水中のサブ nMレベルの溶存鉄濃度が分

析され，さらにその存在形態も決定された。この手法は，

特性が既知のリガンド（配位子）を添加して，金属イオ

ンとリガンドの錯体を吊り下げ水銀滴に特異的に吸着・

濃縮させ，掃引電流ストリッピングによって吸着された

金属イオンを定量する原理に基づいている。この電気化

学的分析手法の利点は，nMレンジの溶存鉄を前濃縮操

作なしに分析できることと，NN（1-nitroso-2-naphthol）の

ようなリガンドを用いて競合リガンド平衡化操作を加え

ることによって鉄の存在形態も決定できることである。

本研究において，我々は，湖沼等の陸水中における溶

存鉄濃度とその存在形態を定量するために，NNを用い

た海水対象に開発された CSV法を適切に修正して，陸

水対応の CSV法を開発・確立した。溶存鉄濃度測定に

ついては，先ず，サンプルをろ過（0.2 µmメンブレン

フィルター）し，分析を妨害するサンプル中の溶存有機

リガンドを除去するために低圧水銀ランプによる UV照

射処理を行った。次に UV処理サンプルを Milli-Q水で

10倍希釈し，NN添加，pHおよびイオン強度等を調整

した後に CSV法により標準添加法（methods of addition）

によって定量した（図 26）。鉄の存在形態については，
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図 24 霞ヶ浦における難分解性 DOM（RDOM）物質収支（1997～ 1998年）



ろ過サンプルをMilli-Q水で 10倍に希釈した後に NNを

添加し，pHおよびイオン強度等の調整の後に，鉄（Fe

（III））を段階的に添加し，一晩平衡化した後に CSV法

によって分析して，得られたデータをラングミュアプロ

ットにより解析して条件安定度定数と錯化容量を決定し

た（図 27）。

ここで，L'：サンプル中のリガンド［M］; FeL：Fe（III）-

有機リガンド錯体［M］; K'FeL：条件安定度定数［M-1］; CL:

錯化容量［M］。

１）溶存鉄濃度測定

CSV法による溶存鉄濃度の検出限界は 1.8 nMであっ

た。我々の開発した分析法の精確性（accuracy）を検証

するために，日本分析学会の認証した標準河川水（溶存

鉄濃度 123.5± 9.0 nM JAC 0031，1020.6± 35.8 nM JAC

0032）を適切にMilli-Q水で希釈した後に CSV法で定量

し，その測定値と標準河川水の認証濃度に対して統計的

な検定（t-test）を実施したところ有意な差はなかった。
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図 26 吸着濃縮ボルタンメトリー（CSV）法による溶存鉄分析
（a）ボルタモグラム，（b）ピーク電流と鉄濃度の関係。

図 27 鉄錯化反応における条件安定度定数と錯化容量の決定
（a）Fe滴定カーブ，（b）線形化（ラングミュア）プロット。

図 25 湖水における溶存鉄の存在形態と生物利用性についての概念図

CL = [ ] +[ ]FeL L'

K'FeL = [ ]
[ ][ ]+

FeL
Fe L'3

Fe L' FeL3+ + ⇔ K'FeL



従って，CSV法の溶存鉄濃度測定に係る精確性が検証

されたと言える。

霞ヶ浦湖心の溶存鉄濃度（0.2-µmメンブレンフィル

ターろ過）は CSV法による分析では 40 nM程度であっ

た。この湖心サンプル中の溶存鉄濃度を，一般的な測

定法であるフレイムレス原子吸光度法や ICP 発光法

（inductively coupled plasma emission spectroscopy［ICP

および ICP-MS］）によって定量を試みたが，やはり両

分析法ともに検出限界以下で定量することができなかっ

た。従って，我々の開発・確立した CSV法は，陸水中

の溶存鉄濃度分析に非常に有効な分析法と言える。

２）霞ヶ浦湖水中の溶存鉄の存在形態分析

2002年の 4月と 7月に霞ヶ浦 4地点で採取した湖水

中の溶存鉄濃度およびその存在形態の分析結果を表１に

示す。溶存鉄濃度および錯化容量は河川流入ポイントか

ら湖心に向かって減少する傾向が認められた。この溶存

鉄の地点別，流れ方向での変動は既存報告と一致してい

た。鉄と溶存有機物の錯化に係る条件安定度定数や生物

利用可能鉄濃度（［Fe'］）については，地点による特徴

的な差は認められなかった。鉄と溶存有機物の錯化に係

る条件安定度定数 KFeL（10
25－ 10

26 M-1）は非常に大きく，

海洋研究で報告されている定数値よりも数オーダー

（10
19－ 10

23 M-1）高かった。CSV法によって決定した条

件安定度定数は，以前実施したMicrocystis aeruginosaの

培養実験と化学平衡プログラム（MINEQL）から推定し

たフミン物質（霞ヶ浦のフルボ酸）と鉄との錯化に対す

る条件安定度定数（KFeL）＞ 10
25 M-1の値と整合していた。

全てのサンプル採取地点において，溶存鉄の 99.9％以

上が有機錯体として DOMに結合した状態で存在してい

ることが明らかとなった。このため，結果として，［Fe'］

は非常に低くなった（約 10
-13 M）。

霞ヶ浦における生物利用可能鉄濃度［Fe'］の低さは

注目に値する。霞ヶ浦湖水の［Fe'］は，植物プランク

トンが鉄制限状態にあると報告されている外洋（HNLC:

high nutrients and low Chlorophyll a）における生物利用

可能鉄濃度にほぼ匹敵するものであった。霞ヶ浦の溶存

鉄濃度は外洋のそれよりも 10～ 100倍高いが，DOM

の鉄に対する錯化能の強さ（条件安定度定数と錯化容量）

のため，［Fe'］は外洋のそれと同じ程度に低くなり，結

果として，霞ヶ浦のような富栄養湖でも外洋と同様に鉄

制限状態となり生物利用可能な鉄の対する植物プランク

トンの競合が起きていると想定される。以前の研究で，

M.aeruginosaは［Fe'］が 10
-12.9 Mで増殖可能であるが，

［Fe'］10-13.9 Mでは増殖できなかったと報告されている。

本研究で得られた［Fe'］10-12.6 M－10
-13.6 MはM.aeruiginosa

が増殖可能か否かのボーダーラインに位置している。こ

の鉄の存在形態分析で得られた結果は，以前我々の実施

した室内培養実験と化学平衡プログラム計算より導出し

た仮説「霞ヶ浦における Microcystis属から Oscillatoria

属への優占種の遷移は鉄制限によって引き起こされた」

を支持している。

（３）Microcystis属の増殖と鉄の存在形態の関係

前節で霞ヶ浦はアオコを形成する代表的な藍藻類

Microcystis属にとって過酷な鉄制限状態にあることが強

く示唆された。この結果を踏まえて，実際のフィールド

における鉄の存在形態と藍藻類の増殖を制限している要

因との関係を検討するために，Microcystisの存在が観察

された用水路のサンプルを採取して，鉄の存在形態分析

とMicrocystisの増殖能（algal growth potential, AGP）試

験を実施した。過去に，天然サンプルに対して鉄の存在

形態分析と藻類の増殖能試験を同時に実施したとする研

究報告はなされていない。
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表 1 霞ヶ浦における溶存鉄濃度および存在形態の分析結果

DFe [nM] L [nM] log KFeL ― logFe’ %Organic
4月 St. 1 73.8± 1.8 89.8± 19.8 26.2± 0.2 13.3 > 99.9

St. 3 46.7± 3.7 92.8± 5.5 25.6± 0.3 13.3 > 99.9
St. 7 75.4± 6.7 120.7± 31.9 25.1± 0.3 12.6 > 99.9
St. 9 34.7± 5.2 68.2± 17.9 25.7± 0.1 13.4 > 99.9

7月 St. 1 127.2± 8.9 143.1± 17.0 25.8± 0.4 12.8 > 99.9
St. 3 71.7± 5.3 101.0± 21.0 25.5± 0.6 12.9 > 99.9
St. 7 61.2± 9.3 90.8± 16.6 26.1± 0.6 13.6 > 99.9
St. 9 43.9± 4.5 63.4± 20.0 25.8± 0.8 12.9 > 99.9

DFe：溶存鉄濃度，L：鉄と DOMの錯化容量，KFeL：鉄と DOMの錯化に係る条件安定度定数［M-1］，
Fe'：無機態（生物利用可能）鉄濃度，%Organic：有機態鉄の割合



我々は毎年Microcystisによるアオコが発生する霞ヶ浦

に注ぐ用水路を見つけた（図 28）。この用水路（農業用

排水路）では流れがほとんどなく，アオコの発生量は霞

ヶ浦に向かって連続的に減少している。例えば，霞ヶ浦

流入口である St.1 では，目視で，アオコ発生はなく，

St.2（St.1の数百 m上流地点）ではアオコはコロニー状

（粒状）で存在し，St.3（St.2の数百 m上流地点）では

アオコがマット状で優占していた。このアオコ発生量に

傾斜のある用水路サンプルを採取して，ろ過後に，溶存

鉄とその存在形態分析とMicrocystis aeruginosaの制限物

質を評価するための AGP試験を実施した。

用水路サンプルの分析結果を表 2に示す。Microcystis

のセル数，栄養塩である窒素，リンおよび溶存鉄の濃度

は St.1から St.3にかけて上昇していた。溶存鉄の大部

分は有機態として存在していた（75.3～ 99.9％）。アオ

コが発生していない St.1での生物利用可能鉄濃度は非

常に低く Microcysit aeruginosaが増殖できないと報告さ

れている濃度に近い。一方，アオコが発現している

Sts.2と 3では St.1よりも生物利用可能鉄濃度はとても

高かった。溶存鉄濃度は St.3の方が St.2よりも約 2倍

高かったが，生物利用可能鉄濃度は反対に St.2の方が

St.3よりも高い値を示した。

Microcysitis aeruginosaを用いた AGP試験の結果を

図 29に表す。St.1ではM.aeruginosaにとって窒素が第

一の制限物質で，次に鉄が制限物質であった。アオコが

コロニー状で存在する St.2では窒素，アオコがマット

状に存在する St.3では鉄が増殖制限物質であった。溶

存鉄濃度レベルをみると，St.3での濃度は St.1の約 10

倍，St.2の約 2倍も存在していた。つまり，溶存鉄濃度

からだけでは St.3における鉄による増殖制限状態を説

明することができない。しかし，CSV法で求めた生物

利用可能鉄濃度のトレンドは AGP試験の結果と整合し

た（表 2参照）。つまり，St.2で窒素制限，St.3で鉄が

増殖制限に変化したことは，生物利用可能鉄濃度が St.3

で St.2の約 1 / 3位に低くなったことによって説明でき

る。従って，実際にMicrocystisによるアオコが発生して

いるフィールドでの分析・実験結果によって，アオコを

形成する代表的な藍藻Microcystis aeruginosaの増殖・優

占には，窒素，リン，溶存鉄濃度のみならず，鉄の存在

形態がとても重要な因子であると結論される。生物利用

可能鉄の十分な供給がアオコ発生には必要である。
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図 28 霞ヶ浦に注ぐ用水路の位置および採水ポイント
St.1：アオコ無し，St.2：アオコがコロニー状で存在，St.3：アオコがマット状で存在。



2.2.2 内部生産DOM量の算定

湖沼で内部生産（湖の中で生産）される溶存有機物

（DOM）の主要な供給源は，（i）湖水柱での植物プランク

トン由来の DOMと（ii）湖沼底泥から溶出される DOM

と考えられる。この二つの供給源に由来する DOMの特

性について検討した。植物プランクトン由来 DOMの湖

水 DOMへの寄与は定量化にいたらなかったが，底泥由

来 DOMの寄与については定量的に評価することができ

た。

（１）植物プランクトン由来 DOM

１）植物プランクトン由来 DOM とはどのようなも

の？

植物プランクトンは無機炭素を光合成によって固定し

たもののかなりの部分を細胞外に DOMとして排出す

る。この植物プランクトン由来の DOMは湖内部生産

DOMの重要な供給源と位置づけられる。湖水の滞留時

間の長い大きな湖や植物プランクトンの大量発生（アオ

コ，水の華形成）している湖では，植物プランクトン由

来の DOMが湖水 DOMの大半を占めると言われている。

植物プランクトンから排出される DOMの大部分は多

糖類と言われている。排出量は増殖状態に関係しており，

対数増殖期よりも定常期や死滅期で大量の DOMが放出

される。植物プランクトン由来 DOMは易分解性が高く，

バクテリア等の微生物に速やかに利用され，そのほとん

どが消失すると推測されている。しかし，植物プランク

トン由来 DOMのどの程度が分解されるのか，残存する

難分解性 DOMがどのような特性であるのか，について
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図 29 Microcystis aeruginosaを用いた藻類増殖能（AGP）試験結果
Standard:無添加，N：窒素添加，P：リン添加，Fe：鉄添加，EDTA：エチレンジアミン四酢酸，
CB medium：Microcystis培養用の一般的培地。

表 2 用水路サンプルの分析結果

St.1 St.2 St.3
Microcystis cells･ml-1

1.2× 10
4

7.3× 10
4

2.8× 10
5

NO3-N µgN･l-1
185 1,440 2,600

NO2-N µgN･l-1
12 16 12

NH4-N µgN･l-1
7 6 4

PO4-P µgP･l-1
23 116 266

DFe nM 236 1,330 2,640
Ligand nM 307 986 2,520
log KFeL 25.9 26.0 25.5
% Organic > 99.9 74.3 95.4
Fe’ M 8.2× 10

-14
3.4× 10

-7
1.2× 10

-7

DFe：全溶存鉄濃度，Ligand：鉄錯化に係る錯化容量，KFeL：鉄錯化に対する条件安定度定数［M-1］，
%Organic：有機態鉄の割合，Fe’：無機態鉄（生物利用可能鉄）濃度

St.1 St.2 St.3



はほとんど知られていない。

２）植物プランクトン由来の難分解性 DOMの特性

植物プランクトン由来の難分解性 DOMの特性を評

価するために，霞ヶ浦から分離された典型的な藍藻類

Microcystis aeruginosa, Anabaena flos-aquae, Oscillatoria

（Planktothrix）agardhiiと緑藻（Scenedesmus acuminatus）

を，溶存有機炭素（DOC）濃度を低く抑えた培地で，

25℃，約 3000ルクス連続照射条件で，無菌的に培養を

行い，定常期および死滅期に培地サンプルを採取しろ過

後に DOM分画手法を適用した。

藍藻類 M.aeruginosa, A.flos-aquae, O.agardhiiや緑藻

S.acuminatusの排出する DOMのほとんどは親水性 DOM

（親水性酸［HiA］，塩基物質［BaS］，親水性中性物質

［HiN］）であった（図 30）。排出される DOMの量と質は

植物プランクトンの種によって異なっていた。定常期・

死滅期における DOM濃度（DOCとして）はM.aeruginosa

（44.9 mgC･l-1），A.flos-aquae（38.3 mg･l-1），S. acuminatus

（15.5 mgC･l-1），O.agardhii（8.6 mgC･l-1）の順に低くなっ

た。M.aeruginosa の培地では HiA と HiN が，A.flos-

aquaeでは HiA，O.agardhiiでは BaSが卓越していた。

緑藻 S.acuminatusでは，M.aeruginosaと同様に，HiAと

HiNが卓越していた。全ての植物プランクトン種におい

て，フミン物質（AHS）の存在比はとても低いものであ

った（4～ 15％）。

植物プランクトンによって定常期・死滅期に生産され

る DOMの分解率（100日間生分解）も藻類種によって異

なっていた。O.agardhii が生産する DOM の分解率は

90％以上，S.acuminatusの生産する DOMは約 90％，

一方 M.aeruginosaや A.flos-aquaeの生産する DOMは分

解しづらく，その分解率は約 50％に止まった。植物プ

ランクトン由来の難分解性 DOM（RDOM）の分画分布，

生分解試験を経て，かなり似通ったものに近づいた（図

31）。RDOMとしては全ての藻類において HiAが卓越し

ていた。特に DOM排出量が大きくかつ分解率が低い

M.aeruginosaや A.flos-aquae由来の RDOMでは HiAが圧

倒的に卓越した。O.agardhii や S.acuminatus 由来の

RDOM では AHS の割合が比較的に高かったが（約

20％），排出 DOM量はとても少なくかつその分解率は

極めて高かった。従って，以上の結果から，植物プラン

クトン由来の難分解性 AHS（RAHS）は霞ヶ浦湖水の水

柱ではほとんど生成されないと示唆される。

（２）底泥由来の溶存有機物（DOM）

１）底泥から溶出する有機物量の認識は？

湖沼における内部生産 DOMとして底泥から溶出され

る DOMはとても重要である。例えば，霞ヶ浦の場合，

CODの底泥溶出負荷は CODの全体負荷の 56.0％に相当

すると算定されている（平成 12年）。流域から流入する
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図 30 藻類由来の溶存有機物（DOM）の分画分布
Microcysitis：Microcystis aeruginosa, Anabeana： Anabeana flos-aquae, Oscillatoria： Oscillatoria
（新名 Planktothrix）agardhii, Scenedesmus： Scenedesmus acuminatus。AHS：フミン物質，
HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



COD負荷量が全体負荷量の 34.1％であることを考える

と，霞ヶ浦では底泥からの溶出がいかに重要であるかが

よくわかる。底泥溶出の全体負荷量への寄与率は，COD

のほうが全窒素（33.7％）よりも大きく全リン（55.6％）

とほぼ同じである。

このように底泥溶出はとても重要なはずなのである

が，実際に底泥からの COD溶出を測定したとする報告

はとても少ない。また報告されているデータについても

解析が困難なものが多い。この理由は，底泥からの

COD溶出量を算定する場合に，COD独特の問題に直面

することによる。COD測定の対象物質は有機物である

が，実際には過マンガン酸カリウムによって酸化される

ものである。つまり，底泥から有機物以外にも還元性金

属イオン等が溶出してくると，有機物と還元性金属の両

方が CODとして測定されることになる。この場合，算

定される COD溶出量の値は，その意味合いが非常に不

明瞭のものになってしまう。

まとめれば，底泥由来有機物の寄与は CODを指標と

して報告されているが，その値はかなり不確かなもので

あり，COD以外の信頼できる有機物パラメータ，すな

わち TOCを使って，定量的に評価する必要があると言

える。

２）底泥 DOM溶出量の算定方法

底泥からの溶出量を算定するのに幾つかの方法が報告

されている。例えば，現場で溶出チャンバーを設置して

溶出量を測定する方法（in-situ benthic chambers），底泥

コアサンプルを恒温槽内に設置して溶出実験を実施する

方法（on-deck whole-core incubation），底泥コアを深さ

方向に切った後，各断片の間隙水を採取する方法（slic-

ing and Centrifugation），透析膜を付けたサンプル採取装

置（peeper）を底泥中に深さ方向に設置して間隙水を採

取する方法（peeping），あるいは先端にテフロンフィル

ターが付いているチューブを底泥中に深さ方向に設置

して，シリンジによる引圧で関係水を採取する方法

（sipping）。上記の方法は溶出量を直接的に求める方法と

間接的に求める方法に大別できる。どの方法がベストか

について色々議論がなされてきたが，最近になって，

Holcomeらの研究により，いずれの方法でも適切に行え

ばほぼ同じ溶出フラックス値が得られることが明らかと

なった。

本研究では，霞ヶ浦における DOMモデル計算に底泥

フラックスを組み入れるために，底泥間隙水の鉛直プロ

ファイルから底泥溶出量を算定するアプローチ（slicing

and Centrifugation）を選択した。毎月 1回，霞ヶ浦湖心

においてコアサンプラーによって底泥コアを採取し，

N 2ガス雰囲気でコアを深さ方向に切り，遠心分離によ

って間隙水を採取した。算定式を以下に表す。

― 27 ―

図 31 藻類由来の難分解性 DOM（RDOM）の分画分布
Microcysitis：Microcystis aeruginosa, Anabeana： Anabeana flos-aquae, Oscillatoria： Oscillatoria
（新名 Planktothrix）agardhii, Scenedesmus： Scenedesmus acuminatus。AHS：フミン物質，
HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



ここでφ：底泥深さ 1 cmでのポロシティ（間隙率に対

応，過去のデータから 0.96），DSED：底泥拡散係数，D0:

分子拡散係数，Δ DOM/Δ x: 湖水－底泥界面での DOM

（DOCとして）濃度の傾き（鉛直方向 DOCプロファイ

ルから 2次多項式によるフィッティングにより算出），

MW: 分子量（実測値に基づいて約 1000 daltonとした）。

３）間隙水 DOM の鉛直方向プロファイルと底泥

DOM溶出量

間隙水 DOM濃度の鉛直プロファイルは経年的にも季

節的にも著しく変動することが明らかとなった。霞ヶ浦

湖心（St.9）における 1997～ 2000年での底泥間隙水の

DOM濃度の深さ方向プロファイルを図 32に表す。間

隙水 DOM濃度は，1997年にとても高く，1998年に減

少し，1999年には多少増大し，2000年にとても低下す

るというように経年的に大きく変化した。

間隙水 DOMの 1997年における鉛直濃度プロファイ

ルは極めて特徴的であった。間隙水 DOM濃度は底泥全

層にわたり季節変化が大きく，冬季にはとても低い値を

示した。間隙水 DOM濃度は 5月に急激に上昇し底泥全

層で 20 mgC･l-1を越えて年間最大値を示した。間隙水

DOMは夏季にも上昇し，9月には底泥上層の DOM濃

度が下層よりも高くなるという逆転現象が観察された。

夏季には底泥上層部で DOMが活発に生産されていると

考えられる。

1997年とは反対に，1998年には顕著な季節的変化は

認められなかった。間隙水 DOMは底泥下層から上層に

低減する傾向を示し，冬季（1月，2月，12月）には

DOMが底泥最下層で蓄積した。1999年は，1997年の

場合と同様に，春季（5月と 6月）に間隙水 DOM濃度

が上昇した。特に 5月には鉛直濃度プロファイルが逆転
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図 32 霞ヶ浦湖心における底泥間隙水中の溶存有機物（DOM）の鉛直濃度プロファイル（1997～ 2000年）



し底泥上層のほうが下層よりも濃度が高くなった。しか

し，1997年で認められた夏季での濃度上昇は観察され

なかった。2000年は DOM濃度が全体的に減少したが，

1997年や 1999年と同様に，やはり 5月と 6月に底泥上

層の DOM濃度が上昇した。

以上の結果から，底泥間隙水中の DOM濃度の深さ方

向プロファイルが経年的，そして季節的に著しく変動す

ることを明白に理解できる。従来，水温が上昇し底泥の

嫌気化が進む夏季に底泥溶出量や底泥間隙水 DOM濃度

が高くなると言われてきた。本研究の結果を見る限り，

実際の間隙水 DOMの挙動はそのように単純なものでは

ないことがわかる。水温上昇が著しくない春季に間隙水

DOM濃度が，特に底泥上層で高まる現象は非常に興味

深いが説明は大変難しい。

底泥間隙水中の DOM濃度鉛直プロファイルを用いて

算出した 1997～ 2000年での底泥溶出フラックスの経月

変化を図 33に表す。底泥溶出フラックスの算出には底

泥上層の間隙水 DOM濃度がキーになる。そのためか，

求められた底泥溶出フラックスは，間隙水 DOM濃度の

鉛直プロファイルと同様に，経年的および季節的（ある

いは経月的）変化が著しいものとなった。溶出フラック

スは 1997年にとても大きな値を示し，1998年には減少

し，1999年には再び上昇して，そして 2000年には調査

期間中で最低レベルとなった。経年的に値の高低はある

が，溶出フラックスに季節的に共通したトレンドが観察

された。春季（5月）と夏季－秋季（8月，9月，10月）

に溶出フラックスのピークが認められ，全ての調査年に

おいて春季のほうが夏季よりも相対的に大きなフラック

ス値を示した。霞ヶ浦湖心では 5月に水温はそれほど高

くならない。また河川水流入の影響もそれほど大きくな

らない時期である。なぜ 5月の底泥溶出フラックスがこ

のように高くなるのか，メカニズム解明が待たれる。

４）底泥間隙水 DOMの分画分布

底泥間隙水中の DOMにフミン物質や親水性酸がどの

位の濃度で存在しているか，間隙水 DOMはどの程度分

解するのかについては報告例はない。その情報を得るた

めに，霞ヶ浦湖心において底泥コアサンプルを多数採取

して，底泥コア･スライスイングと遠心分離等の操作で

得られた間隙水を DOM分画手法に供した。1995年の

冬（1995/11/24）と 1996年の夏（1996/7/30）に採取し

た間隙水はサンプル採取後すぐに樹脂分画手法により分

画し，残りのサンプルに対して約１％のろ過湖水を添加

した後に長期間分解試験を実施した。分解試験終了後に

サンプルを－30℃で保存した。本研究では，この分解

処理済みサンプル（底泥表層［0-2cm］）を解凍後に樹

脂分画手法に供して RDOMの分画分布を求めた。

冬季と夏季の底泥間隙水サンプルの DOM分画分布

を，各々，図 34と図 35に表す。両サンプルともにフ

ミン物質（AHS）の存在比が最も大きく特徴的であった

（冬： 39％，夏： 31％）。また，親水性中性物質（HiN）

の存在比がとても大きく，冬季サンプルでは親水性酸

（HiA）とほぼ同等，夏季サンプルでは HiAを上回った。

底泥表層間隙水の DOM分画分布（分解試験前）は湖水

のそれとは顕著に異なっていた（図 12参照）。AHSと
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図 33 霞ヶ浦湖心における DOMの底泥溶出フラックス（1997～ 2000年）



HiNが卓越する理由は，間隙水が固相態である底泥と接

触していることと，底泥表層中に湖底に堆積した植物プ

ランクトン遺骸等が多く含まれているからと推察され

る。

冬季および夏季間隙水サンプルともに非常に難分解性

であった。DOM分解率は，夏季サンプルのほうが分解

率（11％）のほうが冬季サンプル（2％）よりも高かっ

た。生分解前後で間隙水の DOM分画分布は著しく異な

っていた（図 34，35）。冬季サンプルの場合，卓越して

いた AHS，HiN，塩基物質（BaS）のフラクションが顕

著に減少し，疎水性中性物質（HoN）と HiAが著しく

増大した。一方，夏季サンプルでは，HiN，BaS，HoN

の存在比が減少し，フミン物質と HiAの存在比が相当

に増大した。

両サンプルともに HiA濃度が生分解により実質的に

増大した。藍藻類由来 DOMの DOM分画においても同

様な現象が認められている（セクション 2.2.2項の（1）

参照）。従って，底泥表層では，湖底に堆積した植物プ

ランクトンやその遺骸に由来する DOMが卓越している

と推測される。
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図 34 霞ヶ浦湖心の底泥間隙水 DOMの分画分布（1995/11/24）
表層 0～ 2 cm。－100は難分解性画分を表す。
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，
BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。

図 35 霞ヶ浦湖心の底泥間隙水中の難分解性 DOMの分画分布（1996/7/30）
表層 0～ 2 cm。－100は難分解性画分を表す。
AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，
BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



疎水性画分，すなわち AHSと HoNの存在比の生分解

に伴う変化は冬と夏で全く反対であった。DOM の芳

香族性や疎水性的傾向を表す紫外部吸光度／ DOC 比

（UV/DOC 比）を見てみると，冬季間隙水 DOM の

UV/DOC比は夏季間隙水 DOMのそれよりも 2倍以上高

かった（冬： 41.8 mAbs･cm-1･l･mgC-1，夏： 17.6 mAbs･

cm-1･l･mgC-1）。夏に採取した底泥表層間隙水の UV/DOC

比は湖水のそれとあまり違わなかった。従って，冬季の

底泥表層間隙水中の DOMは極めて疎水性が強いと言え

る。冬季サンプルの UV/DOC比の大きさは，主に HoN

画分に起因していた。冬季サンプルで生分解後に HoN

が増えたのは，メカニズムは不明であるが，生分解試験

を経て，疎水的傾向が一段と強くなり，結果，DOMが

沈殿して，見かけ上 HoN画分が増えたと推測される。

一方，夏季サンプルで AHSが増えたのは，生分解に

よって HoNに酸性基が付与され結果として AHS（有機

酸）が生成されたのではないかと推測される。

間隙水中の DOMは，季節によって，生分解に伴う芳

香族性・疎水性の変化が著しく異なることがわかった。

従って，底泥から溶出される DOMの特性は季節的に大

きく変化するだろうと予測される。間隙水 DOMの特性

や反応性は従来考えられていたよりもはるかに複雑であ

ると言える。この分野での基礎的な情報の集積・蓄積が

望まれる。

2.2.3 藻類等の微生物群集構造解析

（１）DOMと微生物群集の関係？

湖水溶存有機物（DOM）は不均質な混合物であり，

その複雑さのゆえに依然として不明な部分が多い。特に，

主要な内部生産 DOMである底泥や藻類等に由来する

DOMの特性については情報が圧倒的に不足している。

藻類に由来する DOMの生産量や生分解性は，DOMを

生産する藻類種やその増殖状態により異なる（セクショ

ン 2.2.2項の（1）参照）。同様に，DOMを分解・利用す

る細菌種によっても，生分解後に残存する DOM（難分

解性 DOM）の量や質も変化すると考えられる。藻類等

の微生物に由来する DOMの量と質を評価・理解するた

めには，湖に棲息する微生物の群集構造や増殖状態に関

する情報を得る必要がある。

（２）霞ヶ浦湖水における微生物群集構造

本研究では，近年発達してきた分子生物学的手法を用

いて，藍藻類を含む細菌群集の種組成，季節変動および

地点間の差異について検討することにより，これまでほ

とんど解明されてこなかった湖沼における微生物群集構

造についての知見を得ることを目的とした。

細菌群集解析のための試料採取は月１回（1999年２

月～ 2000年３月），河川流入域（Sts.1，3および 7），湖

心（St.9）および湖尻（St.12）の 5地点で行った。3 µm

のフィルターによる前ろ過によって細菌群集解析に影響

を及ぼす原生動物及び藻類を除去した後，孔径 0.2 µm

のフィルターを用いて，細菌菌体を捕集した。次に，細

菌菌体から抽出したデオキシリボ酸（DNA）試料を鋳型

とし，プライマー（357F-GCや 518R）を用いてポリメ

ラーゼ連鎖反応法（PCR）を行った。得られた PCR産

物を変成剤濃度勾配ゲル電気泳動法（DGGE法）に供

し，細菌群集の解析を行った。細菌群集構造の解析は

DGGE法による泳動像に対する多変量解析（主成分分

析法と多次元尺度法）および多様性指数（Shannon

Index）の算出によって実施した。さらに主要バンドに

ついては DNAのシークエンスを行い細菌群集種組成の

変動の解析を試みた。

多変量解析に用いた２つの手法はほとんど同じ結果を

示し，細菌群集構造はサンプリング時期によって大きく

変化することがわかった。多変量解析の結果，細菌群集

構造は 1999年春，夏および秋（8月を除く），8月，そ

して 2000年春に大別された（図 36，37）。夏と秋の細

菌群集が類似していたことから細菌群集に周年変動の傾

向が認められたが，1999年春と 2000年春の微生物群集

は大きく異なった。一方，サンプル採取地点間による差

異については恋瀬川，山王川の流入地点である St.1の

細菌群集が他の地点のそれとは異なった動きをした以外

は，大きな違いは認められなかった。主成分分析により

細菌群集の変動に最も大きな影響を及ぼしているバンド

が 2本特定され，シークエンスの結果，夏季の群集を特

徴づけるバンドは Actinobacteria（放線菌）に属する細

菌に由来し，2000年春の大きな変化を引き起こしてい

るバンドは Synechococcusに近縁の藍藻に由来している

ことが明らかとなった。多様性指数（Shannon Index）

解析によって，夏季に多様性が低下する傾向と 2000年

春に多様性の著しく低下することが認められた。以上の

ことから，霞ヶ浦においては，微生物群集構造は季節的

変動し，その季節変動には放線菌や藍藻類の変動が大き

な影響を及ぼしていることが明らかとなった。
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図 36 DGGE法に基づく細菌群集構造の季節およびサンプリング地点間の変動
についての多変量解析結果
（a）主成分分析による季節変化の解析，（b）多次元尺度法による季節変化の解析，
（c）主成分分析によるサンプリング地点間変化の解析。

図 37 霞ヶ浦における多様性指数の変動



（３）藻類の現場増殖速度・ポテンシャルの評価

１）藻類の増殖速度を現場で測定するのは難しい？

霞ヶ浦のような富栄養湖では藍藻類に由来する溶存有

機物（DOM）が湖内部 DOM生産に大きく寄与してい

る。藻類から生産される DOMの特性や生産量は藻類の

種とその増殖状態によって大きく左右されるが，実際の

湖沼で特定藻類種の増殖状態（あるいは速度）を測定・

定量することは非常に難しい。現場での細胞密度の変化

は見かけの増殖速度であり，必ずしも生理状態（増殖ポ

テンシャル）を反映したものとはならない。一方，基礎

生産をはかる方法では，特定藻類種のみの増殖速度には

結びつかない。現場で培養して細胞密度の変化を測る方

法もあるが，培養期間があるためにバッチ培養では環境

を一定に保つことはできない。これらの問題に対処する

ため，現在ではサンプルを実験室に持ち帰り連続培養を

行って増殖速度を測る方法（ケモスタット法）が一般的

である。ところが，この方法も，実験室で培養を行うた

め光源として蛍光灯を使用することになり，現場での光

の影響を評価することができない。

現場（in-situ）増殖速度の測定には，培養期間を必要

とせず，特定の種の，生理状態を確実に反映した増殖速

度の測定方法の開発が求められてきた。水産学の分野で

報告されているリボ核酸（RNA）とデオキシリボ核酸

（DNA）含量の比を増殖速度の指標とする方法はこの必

要条件を満たしている。しかしながら，環境水中の懸濁

物質から特定藻類種のみを正確に分離することは不可能

である。一方分子生物学の分野では，環境中から高い特

異性で特定の種の遺伝子のみを吊り上げて増幅させ，さ

らに元々存在した量を定量する方法が進歩してきた。こ

の方法を用いれば，一点のサンプリングでサンプル中か

ら特定藻類種，例えばMicrocystisのみの遺伝子を抽出し，

その存在量から，その時点でMicrocystisの増殖速度を算

出することが可能となる。よって，本研究では，近年発

達してきた分子生物学的手法を用いて，湖水中で優占し

ている種を特定するとともに，優占している種の RNA

含量を測定し，存在している藍藻類の増殖ステージ，そ

の後の増殖の可能性について予測する手法の開発と確立

を目指すこととした。

２）RNA/DNA比に基づく藻類増殖速度測定手法の開

発

①測定原理：リボソーマル RNA（rRNA）は遺伝子か

ら読み出された情報（メッセンジャー RNA，mRNA）

からタンパク質を合成する場であり，タンパク質の合成

が盛んな細胞は rRNAを多量に生産し，タンパク質の合

成が活発でないときにはその濃度が減少することが知ら

れている。本測定手法は，この現象を利用して，細胞の

rRNA含量を測定することにより，細胞の活性を算定し

ようとするものである。一つの細胞が有する rRNA遺伝

子（rDNA）の数は細胞活性にかかわらず普遍であるこ

とから，rRNA/rDNA比を求めることによって，rRNA

含量を測定することが可能になる。また，rRNA は

mRNAに比べると比較的安定なため，環境中の細胞の

増殖状態をモニターするのに適している。

②プライマー作成：Microcytis属藍藻を特異的に検出

して藻体中の RNA（rRNA），DNA（rDNA）量を定量す

るためには，先ず当該藍藻に対する特異的なプライマー

を作成する必要がある。Microcystis属藍藻の分類は現在

再編成が行われており，ほとんど全ての株がMicrocystis

aeruginosaに分類されるようである。しかし，今回は，

現在登録されているMicrocystis属藍藻を基準として，こ

れら全てに１塩基以下のミスマッチとなるようにプライ

マーを作成した（図 38）。他の藍藻類，例えば糸状藍藻

類（Phanktothrix［旧名 Oscillatoria］agardhii等）とは最

低 5塩基以上異なる様に設計を行った。合計で 4つのプ

ライマーを作成した（Micro1－ Micro4）。Microcystis

aeruginosa（NIES 843）について PCR増幅を行った結果，

Micro1-4全て Microcystisの検出に有効であることが確

認された。次に，霞ヶ浦で近年増加している糸状藍藻類，

Plankothrix agardhii，Phormidium tenue，Synechococcus

sp.の各培養株を用いてプライマーの特異性の検討を行

ったところ，Micro1とMicro3のみに特異性があること

がわかった（図 39）。さらに，Micro1とMicro3につい

て，霞ヶ浦湖水サンプルを使って PCR反応を行い，プ

ライマーの特異性を確認した。その結果，Micro3では

非特異部位で PCR産物の増幅が認められ，その特異性

に問題があることがわかった。一方Micro１については，

特異的部位においてのみ PCR産物が確認され，このバ

ンドを切り出してシークエンスを行った結果，PCR産

物はすべて M.aeruginosaに由来することが明らかとな

った。すなわち，Micro1は Microcystis属藍藻を特異的

に増幅可能であり，このプライマーを用いれば定量的

PCRによって自然湖水中の Microcystis属藍藻の RNA，

DNAを定量解析することが可能であると示唆された。
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３）フィールドでのMicrocystisの増殖速度とその制限

要因

霞ヶ浦では毎月一回の全域調査を実施しているが，藻

類の増殖を解析する場合には，藻類の増殖速度や各環境

要因の変動速度を考えると観測間隔が長すぎる。そこで，

本研究では，現在でもアオコが毎年発生する霞ヶ浦に隣

接する用水路において週二回の調査を行い，現場におけ

るMicrocystisの増殖とその制限要因の解析を行った。こ

の用水路は長さ約 4.6 km，平均深さが 1.5 mであり，霞

ヶ浦に通じているが流れがほとんどない（図 28参照）。

調査期間は 2003年 7月から 9月にかけての 3ヵ月間と

した。

増殖速度は見かけの増殖速度（現場［in-situ］増殖速

度，細胞密度の変化から算出），従来法であるケモスタッ

ト増殖速度，そして我々が開発した核酸含量（RNA/DNA

比）に基づく増殖速度を測定して比較検討を行った。ケ

モスタット法については，コントロールボリューム 1 L

で，ろ過滅菌したサンプルを希釈率 0.5 day-1にて流した。

培養期間は二日間，温度はサンプリング時の水温に保ち，

光は約 3000ルクスの強度でサンプリング日の日の出，

日の入り時間に合わせ明暗を切り替えた。核酸含量につ

いては，サンプル中から Microcystisの遺伝子を抽出し，

DNA，RNA量の定量を行った。RNAに関しては二連で

行った分析の結果が良く一致し分析値は信頼できると考

えられた。DNAに関しては，二連で行った結果のばら

つきが大きく，定量が困難であった。DNA の濃度は

RNAに比べて 1～ 2桁低いため精度が低くなったと考

えられた。よって，今回は，DNA分析値を採用せず，

RNA濃度を Microcystisの細胞密度で割り細胞あたりの

RNA含量（RNA/細胞数（cell）比）を増殖速度の指標と
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図 38 プライマー作成のためのMicrocystis属とその近縁種の系統樹

図 39 Microcystis属藍藻用プライマーの有効性と特異性の確認



した。増殖制限要因としては窒素，リン，水温，気候条

件（日射，風速，雨量）をターゲットとした。気候条件

は霞ヶ浦臨湖実験施設に設置してある気象モニターの値

を用いた。

2003年は冷夏となり，高温を好む Microcystisの増殖

には厳しい条件となった。調査期間中のMicrocystisの細

胞密度と水温の変化を図 40に示す。水温は 20℃台前

半が多く，Microcystisの細胞密度はいわゆる“アオコ”

状態の目安となる 10
5 cell･ml-1を超えることは一度も無

かった。調査期間の前半はMicrocystisが植物プランクト

ンの中で優占していたが，8月 14，15日に大雨があり

（二日間で約 200 mm）その後は緑藻，クリプト藻など

Microcystis以外の藻類が優占していた。

図 41に 3種類の増殖速度の変動を示す。In-situ増殖

速度と RNA/cell比の変化は似ているが，ケモスタット

増殖速度は他の二つの増殖速度とは違う変化をしてい

た。この増殖速度の違いはそれぞれの増殖速度の持つ意

味の違いから来ていると考えられる。In-situ増殖速度は

栄養塩，温度，光，雨や風などの物理条件，捕食，沈殿

などすべての要素の影響を受ける。RNA/cell比の場合は
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図 40 調査期間におけるMicrocystis spp.の細胞密度と水温
は７月， は８月， は９月を示す。

図 41 調査期間におけるMicrocystis spp.の見かけの増殖速度（In situ growth rate），細胞あた
りの RNA含量（RNA / cell），ケモスタット法による増殖速度（Chemostat growth rate）

は７月， は８月， は９月を示す。



生理状態を反映するものなので近い過去～現在の栄養

塩，温度，光に影響を受ける。ケモスタット増殖速度の

場合は実験室で培養を行うため，その時点での栄養塩と

温度のみに影響を受ける。In-situ増殖速度と RNA/cell

比が似た変化を示したことは，雨や風などの物理条件

（流される），捕食，沈殿などの影響が少なかったことを

示唆している。調査を行った用水路は流れがほとんど無

いこと，Microcystisのコロニーは動物プランクトンに捕

食されにくいこと，さらにMicrocystisは水面に浮く性質

があるので沈殿しにくいことなどを考えるとこの結果は

矛盾しない。それに比べて RNA/cell比とケモスタット

増殖速度の変化の違いが大きかったことは，現場では光

の影響が大きかったことを示唆している。この結果も冷

夏で日照不足であったことと矛盾しない。

次に各増殖速度と制限要因との相互関係の解析を実際

に行った。RNA/cell比は水温，日射量と良く似た変動を

しており，ケモスタット増殖速度は硝酸濃度と最も良く

似た変動をしていた（図 42）。水温と日射量は相関が高

いが，ケモスタット増殖速度と水温との間に相関が見ら

れないことから，RNA/cell比の制限要因となっているの

は実際には日射量であると言える。このことは実際の現

場では光の影響が大きかったという先の示唆と一致す

る。

各増殖速度とそれぞれの制限要因について考察する。

In-situ増殖速度は水温，日射と正の相関があり，雨量，

平均風速と負の相関があったが，栄養塩との相関は得ら

れなかった。RNA/cell比は水温，日射と相関が得られ，

栄養塩との相関は得られなかった。ケモスタット増殖速

度は硝酸濃度との相関が得られ，リン濃度，水温との相

関は得られなかった。このように実際の現場では日射量

が制限要因になっているにもかかわらず，従来のケモス

タット法ではその影響を評価できなかった。しかしケモ

スタット法により，栄養素としてはリンよりも窒素が不

足していることが判明し，栄養素として何が不足してい

るのかを知りたい場合には，逆に実験室での培養は有効

であることがわかる。

以上をまとめると，2003 年夏の用水路における

Microcystisの増殖は日射量に最も強く制限され，栄養素

としては窒素に制限されていることが判明した。新しく

開発した核酸含量に基づく増殖速度測定方法は現場にお

ける特定種の生理状態を正確に反映した増殖速度の測定

と，その制限要因の解析に非常に有効であることが判明

した。さらに，実験室での培養を組み合わせることによ

り，より詳細な増殖制限要因の解析が可能となることも

判明した。

2.2.4 DOMの特性・起源の評価

湖沼環境中の DOMについては依然として不明な部分

がとても多い。DOMの特性や起源に関する明白な情報

を集積する必要がある。本研究では，様々な観点やアプ

ローチから DOMに関する新しいあるいは明白で有益な

知見を探索した。
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図 42 調査用水路における増殖速度と増殖制限要因との相互関係の解析
（a）RNA / cellと（前回のサンプリング日からの）平均日射量との比較，
（b）ケモスタット増殖速度と硝酸濃度との比較。

は７月， は８月， は９月を示す。



（１）河川水中の懸濁物質の難分解性 DOMへの寄与

湖に流入する河川水には懸濁態（あるいは粒状態）有

機物（particulate organic matter, POM）が存在する。河

川 POMの起源は，河川内で生産される水生生物の排泄

物や死骸および水系外から供給される有機物，例えば落

葉，倒木，土壌由来有機物である。河川水 POMは河川

生態系における重要なえさ資源（エネルギー源）であり，

微生物分解の過程で，かなりの部分は DOMへ変換さ

れると言われている。河川 POMから微生物分解によっ

て，どのような難分解性 DOMが生成されるかについて

の情報は極めて乏しい。河川水 POMの難分解性 DOM

（RDOM）への寄与に関する情報は，湖沼における RDOM

の物質収支を取る際にとても重要である。

河川水 POMの RDOMへの変換特性を評価すること

を目的として，霞ヶ浦に流入する主要４河川（恋瀬川，

桜川，花室川，小野川）で１年間に渡り毎月河川水を採

取し，河川水サンプル（POMを含む）および河川水ろ

過サンプルを長期間分解試験に供し，残存する DOM

（RDOM）に対して樹脂吸着分画操作を行い，両サンプ

ルの RDOMの濃度と分画分布を比較検討した。

図 43に，典型例として，恋瀬川のおけるろ過サンプ

ルおよび未ろ過サンプルの RDOM,難分解性フミン物質

（RAHS），難分解性親水性酸（RHiA）の濃度変動を表す。

RDOMに関しては，6月と 7月にろ過サンプルと未ろ過

サンプルでは多少違いが多少観察されたが，それ以外は

ほとんど差はなかった（差の絶対値の平均で 5.2％）。

RAHSや RHiAについても大きな違いは認められなかっ

た（RAHS: 9.5％，RHiA: 14.6％）。他の三つの河川水に

ついても恋瀬川の場合と同様な結果を示した（RDOM

で 5.9～ 6.2％，RAHSで 6.1～ 10.6％，RHiAで 12～

17.6％）。平均値で比較すると，ろ過サンプルのほうが

未ろ過サンプルよりも濃度が少し高くなる傾向が認めら

れた。恋瀬川，桜川，花室川の RDOMについては，ろ

過サンプルと未ろ過サンプルで統計的に有意な差はなか

った（exact Wilcoxon signed-rank test）。4河川のうち最

も汚濁程度の高い花室川で有意な差が認められた［（p=

0.0093）］が，その差の平均は 6.2％で DOC濃度で 0.08

mgC･l-1しか違わなかった。RAHSと RHiAではほとん

どのケースで有意な差が認められたが（p < 0.05），DOM

分画実験の誤差（相対誤差は AHSで 6～ 9％，HiAで

7～ 14％）を考えると，RAHSと RHiAについてもろ過

サンプルと未ろ過サンプルの差は非常に小さいと判断さ

れる。すなわち，河川水 POMの有無にかかわらず，長

期間生分解後の DOM濃度および DOM分画分布に顕著

な差は無かったことになる。従って，河川水が湖沼に流

入しても，河川水中の懸濁態有機物（POM）は湖水の

RDOMにはほとんど寄与しないと結論される。河川か

らの湖水 RDOMへの寄与はほとんど全て河川水 DOM

に由来する RDOMに因ると想定できる。

長期間分解試験の結果から，河川水中の POMと DOM

― 37 ―

図 43 恋瀬川におけるろ過サンプルと未ろ過サンプルの難分解性 DOM分画分布の比較
RDOM：難分解性 DOM，未ろ過 RDOM：ろ過せずに分解試験を実施した後の RDOM，RAHS：
難分解性フミン物質，未ろ過 RAHS：ろ過せずに分解試験を実施した後の RAHS，RHiA：難分解
性親水性酸，未ろ過 RHiA：ろ過ぜずに分解試験を実施した後の RHiA。DOC：溶存有機炭素。



とでは分解性が異なることがわかった。河川水（POM

を含む）の長期間分解試験前後での POMと DOMの濃

度を比較すると，POMの平均分解率は約 38％で DOM

の平均分解率 31％よりもかなり高い値を示した。この

実験結果は，POMは分解しやすいのに分解に伴う POM

から DOMへの変換がほとんどないことを示している。

微生物にとっては，POMとして存在する有機物のほう

が DOMよりも資化効率が高く食べやすいえさなのかも

しれない。

（２）水田における DOMの収支

霞ヶ浦流域において水田は流域面積の約 20％を占め，

流入負荷としては全体の 10％程度（CODとして）占め

る重要な面源負荷である。水田について窒素やリン等の

栄養塩に関する研究が数多くなされ物質収支や動態が詳

細に調査されてきた。しかしながら，水田からどのよう

な DOMがどの程度排出されるかに関する報告はほとん

どなされていない。水田は湖沼への重要な RDOMの供

給源である可能性が高く，水田由来 DOMの特性や量に

関する情報が求められている。

本研究では，灌漑水量，排水量，浸透水量，蒸発散量

が定量可能な水田（つくば市真瀬，53.7 m × 100 m，

53.7 a, 表面排水形式）を対象として，灌漑開始（2002年

4月 19日）から最終落水（2002年 8月 11日）まで，DOM

の特性や水田における物質収支を調査した（図 44）。

調査期間中の灌漑水と田面排水の DOM濃度の変化を

図 45に示す。灌漑水（河川水）と田面排出水を比較す

ると，全期間に渡り田面流出水のほうが高い濃度を示し

た。灌漑初期では田面排水 DOM濃度は比較的低かった

が，代掻き・田植え後の 5月上旬にピークを示し，その

後一旦濃度は低下するが，5月下旬に急上昇し 6月下旬

まで高いレベルを維持した。中干しのため落水が行われ
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図 44 調査水田の概況図

図 45 水田灌漑水および田面排水中の溶存有機物（DOM）濃度変化



た 7月以降は再び低い濃度レベルで推移した。灌漑開始

後の 4月と中干し後の 7月では，水の水田土壌への浸透

のために DOM濃度の低下が起きたと考えられる。

2002 年における水田での DOM 収支を表 3 に示す。

DOMの流出は，田面排水が大部分で，浸透水は全体の

四分の一程度であった。DOMの流入は，灌漑水が大部

分で，降水による流入はわずかであった。DOMの収支

はプラス 20.6 kgC･ha-1と排出過多となり，間違いなく，

水田から DOMが排出されていることが明らかとなっ

た。月別収支をみると，特に 6月の田面排水としての流

出が多く，年間 DOM流出量の大部分が 6月に排出され

ていた。これは 6月に DOM濃度はとても高くかつ降雨

量も多く，結果，排水量が多かったためと考えられる。

興味深いのは，代掻きが行われた 4月で収支がマイナス

になったことである。当初の予想では，代掻きによって

水田土壌が攪乱され土壌中の有機物が多量に溶出するた

め DOMが大量排出されると考えていたが，全く予想に

反する結果となった。

2002年の灌漑期間中における DOMおよび各分画成

分の収支（差引排出量＝田面排水－灌漑水）を表 4に

表す。この収支をみると，水田から最も多く排出されて

いるのは HiAで，次いで AHSが多く排出されていた。

つまり，水田から排出される DOMの大部分は有機酸画

分で，その中でも HiAが卓越していた。HiAは全期間

を通じて排出が最も多かったが，灌漑後の 8月にはその

割合が低下し，疎水性画分（AHS＋ HoN）の割合が上

昇した。これは，田面排水中の AHSの存在比が 8月に

高まり，一方 HiAの存在比が低下したためである。従

って，灌漑初期から中期にかけては HiAが排出の大部

分を占め，灌漑後期には AHSと HoNが多く排出される

ことがわかった。

灌漑期間中の難分解性 DOM（RDOM）の収支（差引

排出量＝灌漑水－田面排水）を表 5に表す。全期間を

通じて差引排出された DOM（4.8 kgC･ha-1）の大部分に

あたる 4.4 kgC･ha-1が RDOMであった。RDOMの水田

からの排出が多かったのは 6月であった。これは田面排

水の DOMの生分解率が 20％程度と低く，5月下旬か

ら 6月にかけては，田面排水中の DOMの生分解率は灌

漑水のそれを下回ったためと考えられる。RDOMのな

かで最も排出されていたのは HiAであった。DOMのな

かで代表的な難分解性成分である AHSは流出と流入が

均衡しており，RAHSは正味の収支としては排出されな

いことがわかった。RDOMの主要画分である AHS と

HiAは，6月と 8月に排出が集中していた。6月に RHiA
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表 3 調査水田における DOM収支（2002年）

流出 流入 収支
2002年 田面排水 浸透水 灌漑水 降水
4月 1.3 4.3 6.8 0.3 -1.6

5月 13.2 1.9 11.3 1.5 2.3

6月 31.6 6.8 21.9 1.3 15.1

7月 7.5 6.4 12.9 1.5 -0.6

8月 15.4 1.3 11.1 0.2 5.3

全期間 68.9 20.5 64.1 4.8 20.6

単位： kgC･ha-1。

表 4 調査水田における DOMおよび各分画成分の収支（2002年）

AHS HoN HiA BaS HiN DOM

4月 -1.8 -0.6 -2.3 -0.7 -0.1 -5.5

5月 0.3 -0.1 1.3 0.5 0.0 1.9

6月 2.4 1.1 5.3 0.8 0.1 9.7

7月 -2.7 -0.1 -3.1 0.7 -0.3 -5.5

8月 1.3 1.7 1.2 0.2 -0.2 4.2

全期間

単位： kgC･ha-1。AHS：フミン物質，HoN：疎水性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基
物質，HiN：親水性中性物質。

-0.6 2.0 2.4 1.4 0.3 4.8



が排出の大部分を占めていたが，8 月には RAHS が

RHiA を上回る排出量を示しており，灌漑後期には

RHiAよりも RAHSの排出が多かった。

本研究で調査を行った水田では，DOMの収支は排出

型であった。DOMの排出が多いのは大雨が集中した時

期で，降雨パターンに大きく影響されていた。排出され

る DOMおよび RDOMともに HiAの割合が最も多かっ

た。AHSや RAHSはほとんど排出されなかった。つま

り，湖沼流域において水田は AHSではなく HiAの供給

源であると言える。

以上の結果は，水田から排出される DOMに関する今

までの既存の考え方を覆したと言える。水田は水深が浅

く水と水田土壌との接触が顕著であり，また代掻き時に

排出される水が着色しているため，水田で生産・排出さ

れる主要な DOMは水田土壌由来の AHSであると考え

られてきた。しかし，今回の実験結果から，少なくとも

表面排出形式の水田の場合，年間収支という観点から考

えると，水田で生産・排出される主要な RDOMは AHS

ではなく HiAであると結論される。

（３）浄水処理場における DOMの特性

霞ヶ浦は，その流域および隣接地区の 100万人以上の

人々に水道原水として利用されている重要な水源であ

る。セクション 2.1.3項の（1）で示されているように，

霞ヶ浦湖水中の DOMの主要成分は親水性酸である。親

水性酸はフミン物質に比べてより親水性であり，かつ分

子サイズが非常に小さいため（フミン物質［AHS］：約

1,000 dalton，親水性画分＝［HiA］＋［BaS］＋［HiN］：

約 600 dalton），通常の浄水処理プロセスでは，その除去

は大変困難であると考えられていた。

本研究では，霞ヶ浦湖水を実際の原水として利用して

いる浄水処理場において，原水と各単位処理プロセスの

流出水を採取し（2004年 1月），DOM分画手法に供す

ることによって，浄水処理における DOMの特性や挙動

を調査・検討した。当該浄水処理場の処理プロセスフロ

ーは，生物膜→凝集沈殿→砂ろ過→活性炭吸着である。

図 46に，原水と各単位処理プロセス流出水の DOM

濃度および各分画成分濃度を示す。湖水 DOMは浄水処

理によって 32％が除去され，DOM濃度は 2.60 mgC･l-1

から 1.77 mgC･l-1まで低減した。すなわち，稼働中の高

度浄水処理プロセスにおいて，霞ヶ浦湖水 DOMの除去

は困難であることが確認された。DOM除去のほとんど

は凝集沈殿処理プロセスで達成され，他の処理プロセス

では顕著な DOM除去は見られなかった。生物膜処理で

DOMが除去されないのは，湖水 DOMの分解率が極め

て低い冬季に採水したためと考えられる。活性炭吸着プ

ロセスもほとんど DOMを除去できなかった（砂ろ過プ

ロセス流出水に対して除去率 5％）。採水時は活性炭を

交換する直前だったため，この活性炭処理プロセスの低

い DOM除去率は活性炭の吸着能力が低下したことによ

るのか，あるいは湖水 DOMが活性炭では吸着しにくい

ことによるのか，判断は難しい。

図 47 に原水および各単位処理プロセス流出水中の

DOM分画分布を表す。全ての処理水では，原水（湖水）

と同様に，AHSと HiAが卓越しており全 DOMの 70％

以上を占めていた。AHSと BaSは，単位処理プロセス

を経るごとに，その存在比が低減する傾向を示した。

AHSと BaSは浄水処理プロセス過程において選択的に

除去されていると言える。HoNは凝集沈殿処理でほと

んど無くなったが，活性炭吸着を経て，その存在比が増

大した。HiNの存在比はあまり変化しなかった。HiAの

存在比は，生物膜プロセスでは変化せず，凝集沈殿プロ

セスにより急激に増大し，砂ろ過および活性炭吸着プロ

セスでは少し減少した。HiAと AHSの比の変化を各単
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表 5 調査水田における難分解性 DOMおよび各分画成分の収支（2002年）

RAHS RHoN RHiA RBaS RHiN RDOM

4月 -1.6 0.0 -1.8 -0.1 -0.3 -3.8

5月 0.3 1.0 0.8 0.0 0.0 2.1

6月 2.1 1.6 4.0 0.2 0.4 8.3

7月 -2.3 -1.1 -2.0 0.2 -0.1 -5.3

8月 1.5 0.1 1.1 0.1 0.3 3.0

全期間

単位： kgC･ha-1。RAHS：難分解性フミン物質，RHoN：難分解性疎水性中性物質，RHiA：
難分解性親水性酸，RBaS：難分解性塩基物質，RHiN：難分解性親水性中性物質。

0.0 1.6 2.1 0.2 0.3 4.2



位処理プロセスごとに処理進行に沿って見てみると，

HiA/AHS比は生物膜プロセスでは変化しないが，凝集

沈殿，砂ろ過，活性炭吸着プロセスの順に段々に上昇し

ていった。すなわち，DOMの組成は浄水処理プロセス

過程において，AHSが少なく HiAが多いものに変わる

と言える。

以上の結果は通常の浄水処理（凝集沈殿＋砂ろ過）で

は DOMを除去することがとても困難であることを明白

に示している。活性炭吸着プロセスを組み入れた高度浄

水処理でも，約 70％の DOMは残存していた。そして

残存する DOMの大部分は，HiAを始めとする親水性

DOMであり，AHSではなかった。浄水処理はそもそも

懸濁物質を除去することを目的としたものである。しか

し湖水を水道原水とする場合には，DOM は全有機物

（= DOM + POM）の 40～ 60％を占めるため，トリハ

ロメタン前駆物質の除去も処理目的として要求される場

合には，DOMの除去を考慮せざるを得ない。特に浄水

処理プロセス過程でその存在比が増大する HiAの効率
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図 46 浄水処理場における各単位処理プロセス流出水中の DOMおよび各分画成分の濃度変化
RW：湖水原水，BFE：生物膜処理プロセス流出水，CE：凝集沈殿プロセス流出水，SFE：
砂ろ過プロセス流出水，ACAE：活性炭吸着プロセス流出水。AHS：フミン物質，HoN：疎水
性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。

図 47 浄水処理場における各単位処理プロセス流出水中の DOM分画分布
RW：湖水原水，BFE：生物膜処理プロセス流出水，CE：凝集沈殿プロセス流出水，SFE：
砂ろ過プロセス流出水，ACAE：活性炭吸着プロセス流出水。AHS：フミン物質，HoN：疎水
性中性物質，HiA：親水性酸，BaS：塩基物質，HiN：親水性中性物質。



的な除去法の開発が望まれる。

（４）有機物指標の長期トレンド

我々は 1977年以来，霞ヶ浦全域調査と称して（1996年

からは GEMS/Water霞ヶ浦トレンドモニタリングとし

て），毎月霞ヶ浦で湖水を採取して，霞ヶ浦における水

質や生物相の変化をモニタリングしている。霞ヶ浦全域

調査で DOMを表す指標として測定されている溶存態

COD（D-COD）濃度と本研究で測定対象である溶存有

機炭素（DOC）濃度の長期トレンドを比較検討したと

ころ，この二つの有機物指標についてとても興味深い関

係が浮き彫りとなった。

図 48は霞ヶ浦湖心（St.9）における D-CODと DOC

を 1988年から 2001年までプロットしたものである。図

から明らかなように 1995年あたりを境として，DOC濃

度と D-COD濃度の乖離現象が認められる。DOC濃度

は，全調査期間に渡って，基本的に同一の測定手法に基

づいて乾式燃焼型の全有機炭素（TOC）装置によって

測定されたものである。D-COD測定も同一の分析手法

で測定されてきた。従って，この乖離現象は，1995年

前後で霞ヶ浦 DOMの特性に何らかの変成が起き，過マ

ンガン酸カリウムでは酸化し難い DOMが増えてきたた

めに起きたと考えられる。

図 49は湖心における DOC濃度，D-COD濃度および

DOM分解率の年平均値をプロットした図である。この

図からも，図 48と同様に，1995年を境にして DOCと

D-CODの関係が急激に変化したことが容易に理解でき

る。一方，DOMの分解率は 1995年から急減に減少し

ており，2000年からは分解率は 10％を下回っていた。

すなわち，この DOCと D-CODの関係の急変に，DOM

分解率の変化がピタリと対応していた。これらの関係は，

つまり，DOMがより難分解性になると，DOC当たりの

D-CODの収率が低くなってしまうことを示唆している。

D-COD，すなわち過マンガン酸カリウム法による

CODは，基本的に DOCとの相関性がとても高い，そし

て過去のデータの蓄積がある等の理由により，過去 20

年以上にわたって湖沼有機物指標として採用されてき

た。図 49に示されたデータは，湖水 DOMの特性（こ

のケースでは分解性）に変化が起きると，D-COD と

DOCの関係が顕著に変動してしまうことを明示してい

る。DOMの特性が著しく変化しない場合にだけ有効な

D-CODという指標は，DOMの長期的なトレンドを表す

指標として不適切である。1988～ 2001年の期間におい

て，DOC濃度の年間平均値は漸増する傾向を示してい

るのに対して，D-COD濃度は反対に横ばいか低減傾向

にある。疑いの余地無く，D-CODというパラメータは

霞ヶ浦湖水中の DOMの全量を定量的にとらえていな

い。従って，1988～ 2001年の 14年間に蓄積された D-

CODのデータの価値は相当に制限されたものとして扱

わざる得ない。
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図 48 霞ヶ浦湖心における溶存有機炭素（DOC）と溶存態 COD（D-COD）
濃度の比較（1988～ 2001年）



2.3 まとめと展望

（１）まとめ

本研究では，湖水溶存有機物（DOM）の特性・起源，

湖沼生態系への機能・影響に関する科学的知見を集積

し，その知見に基づいて，湖沼における難分解性 DOM

の主要発生源や動態を有機炭素（TOC）等の物質収支

によって明らかにすることを目指した。本研究の成果を

以下に列記する。

課題１　湖における有機炭素収支に関する研究

［難分解性DOMの排出負荷量］有機炭素（TOC），溶

存有機炭素（DOC），難分解性 DOC（RDOC）等を有機

物指標として，原単位法によって発生源別の排出負荷量

を算定した。TOC排出負荷量のうち生活系は 34％を占

めるが，RDOC排出負荷量としては生活系は 13％に過

ぎず面源系の寄与が大きかった。

［湖水難分解性DOMの分画分布］1997～ 2001年の 5

年間において，霞ヶ浦湖水の難分解性 DOMとしてはフ

ミン物質と親水性酸が大部分を占めた。特に親水性酸の

寄与が最も大きかった。湖水の難分解性 DOMとしては

親水性酸のほうがフミン物質よりも重要である。

難分解性 DOMの分画分布に経年変動が認められた。

フミン物質や親水性酸の存在比が減少し，疎水性中性物

質や塩基物質が増加傾向を示した。

［湖水 DOMの分解性］湖水 DOMの分解率は約 11％

で非常に難分解性であった。DOMの分解傾向は親水性

酸のそれと良好に対応していた。DOMの分解は主に親

水性酸の分解によるものと推察された。

［河川水 DOM および難分解性 DOM の分画分布］河

川水 DOMではフミン物質と親水性酸が卓越していた。

総じて河川水の DOM分画分布は湖水のそれと顕著な違

いはなかった。河川水難分解性 DOMとしてもフミン物

質と親水性酸が大部分を占めたが，生分解前後でフミン

物質の存在比が顕著に上昇した（31％から 38％）。

［河川水 DOM の分解性］河川水 DOMの分解率は平

均 31％で，湖水 DOM（同一時期で分解率 9％）に比

べてはるかに高かった。フミン物質や親水性酸について

も，河川水のほうが湖水よりも分解性が高かった（フミ

ン物質：河川水 17％ vs. 湖水 7％，親水性酸：河川水

27％ vs. 湖水 14％）。

［霞ヶ浦湖内流動モデルの構築］霞ヶ浦を対象として

3次元流動モデル（500 mメッシュ，鉛直 10層）を構築

した。水粒子（ビーズ粒子）の挙動解析の結果，高浜入

りの水塊は土浦入りのそれに比べて湖盆域の水塊との交

換・混合が非常に悪いことがわかった。湖心付近では土

浦入りから流れ込む湖水が卓越していた。

難分解性フミン物質を対象として，霞ヶ浦 5地点で実

測値と計算値を比較検討して，湖内 3次元流動モデルを

検証した。実測値と計算値は良好に一致していた。

［難分解性DOMの物質収支］難分解性 DOM（RDOM）

のモデル計算によって，霞ヶ浦湖心における河川水，下

水処理水，底泥溶出および湖水柱生産の寄与（月別平均）
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図 49 霞ヶ浦湖心における溶存有機炭素（DOC）濃度，溶存態 COD（D-COD）濃度およ
び DOM分解率の経年変化（年平均値）



は，それぞれ 44％，14％，28％および 15％であると

算定された。

下水処理水が放流される土浦入りにおいて RDOMに

対する下水処理水の寄与が特徴的に現れた（38％）。下

水処理水由来 RDOMは明瞭に季節変化した。秋季から

冬季に顕著に上昇し，春季から秋季にかけて減少した。

冬季での処理場由来 RDOMの寄与は河川水由来 RDOM

をはるかにしのいでいた（約 2倍）。

土浦入りに放流される下水処理水の RDOMは高浜入

りの水塊にほとんど流入しないことがわかった。

課題２ 湖水溶存有機物（DOM）の特性・起源と機

能・影響に関する研究

［溶存鉄の存在形態と藻類増殖］湖水等の陸水中の溶

存鉄濃度およびその存在形態を分析・定量する手法，濃

縮吸着ボルタンメトリー法（cathodic stripping voltam-

metry, CSV）を開発・確立した。

霞ヶ浦湖水中の溶存鉄の 99.9％以上が有機錯体として

DOMに結合した形で存在することが明らかとなった。

生物利用可能鉄（フリー＋加水分解種）の濃度は非常に

低く（10
-12.6－ 10

-13.6 M），植物プランクトンが鉄制限状態

にある外洋のそれに匹敵していた。霞ヶ浦のほうが外洋

よりも溶存鉄濃度は 10～ 100倍高いが，この生物利用

可能鉄濃度の低さは湖水 DOMの鉄に対する錯化能の圧

倒的な強さ（条件安定度定数と錯化容量）に起因した。

Microcystis属によるアオコが発生している農業用水路

において，Microcystis aeruginosaを用いた藻類増殖能

（AGP）試験と鉄の存在形態分析を同時に実施した。そ

の結果，実際のフィールドサンプルで，アオコを形成す

るMicrocystis属の増殖・優占には，窒素，リン，溶存鉄

濃度のみならず鉄の存在形態が重要な因子であることが

明らかとなった。

［藻類由来 DOM の特性］植物プランクトン由来の難

分解性 DOMの特性を評価するために，霞ヶ浦から分離

された典型的な藍藻類 Microcystis aeruginosa, Anabaena

flos-aquae, Osccillatoria［Planktothrix］agardhiiと緑藻

Scecedesumus acuminatusを DOM濃度を極力低く抑えた

培地で培養して培養後の培地ろ液サンプルを DOM分画

手法に供した。

植物プランクトン由来 DOMの分解性は藻類種によっ

て異なっていた。O.agaradhii 由来 DOM の分解率は

90％以上，S.acuminatusは約 90％，M.aeruginosaや

A.flos-aquaeの場合は約 50％の分解率であった。難分解

性 DOMとして全ての藻類種で親水性酸が圧倒的に卓越

していた。植物プランクトン由来の難分解性フミン物質

は湖水柱ではほとんど形成されないと示唆された。

［底泥間隙水 DOM の鉛直プロファイル］霞ヶ浦湖心

において，1997～ 2000年に渡り，底泥コアサンプルを

採取して間隙水中の DOMの深さ方向の濃度プロファイ

ルを求めた。間隙水 DOMの深さ方向プロファイルは経

年的，季節的に著しく変化することがわかった。水温が

上昇して底泥の嫌気化が進む夏季よりも，水温がそれほ

ど高くない春季（5月）に間隙水 DOM濃度が，特に底

泥上層で高まった。

［底泥間隙水 DOM の分画分布］春季と冬季での底泥

表層（0～ 2 cm）の間隙水を DOM分画手法に供して，

間隙水の DOMおよび難分解性 DOMの分画分布を初め

て評価した。

間隙水 DOMと難分解性 DOMの分画分布はともに，

湖水とは異なり，フミン物質の存在比が最も大きかった。

また，親水性中性物質の割合がとても大きく，冬季サン

プルでは親水性酸と同程度，夏季サンプルでは親水性酸

を上回った。冬季および夏季の間隙水サンプルともに非

常に難分解性であった（各々 11％と 2％）。難分解性

DOMの分画分布は DOMの分画分布と顕著に異なって

いた。冬季サンプルでは，フミン物質，親水性中性物質，

塩基物質の存在比が顕著に減少して，親水性酸と疎水性

中性物質が卓越していた。一方，夏季サンプルでは，フ

ミン物質と親水性酸の存在比が増大して，特にフミン物

質が卓越した。底泥表層の間隙水中の難分解性 DOMの

特性は夏季と冬季で顕著に異なることがわかった。

［底泥溶出フラックスの算定］底泥間隙水中の DOM

濃度鉛直プロファイルから DOMの底泥溶出フラックス

を求めた。DOM溶出フラックスは経年的および季節的

に大きく変動した。1997年にとても大きな値を示したが，

1998年には減少し，1999年には再び上昇して，そして

2000年で調査期間中で最低レベルに減少した。溶出フラ

ックスに共通した季節的変動パターンが認められた。春

季（５月）と夏季－秋季（8，9，10月）に溶出フラック

スのピークが観察されたが，全ての調査年で春季のほう

が夏季のそれよりも大きなフラックス値を示した。

［湖水微生物群集構造の解析］変性剤濃度勾配ゲル電

気泳動法（DGGE法）を用いて，霞ヶ浦における細菌

群集（藍藻類を含む）の種組成および変動を評価した。
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季節変動および地点間の差異について検討・解析を行

った。結果，細菌群集は，1999年春，同年夏と秋（8月

を除く），同年 8 月と 2000 年春に大別された。特に

1999年春と 2000年春の微生物群集は大きく異なってい

た。地点間による大きな差異は，認められなかった。

シークエンスの結果，夏季の群集を特徴づけるのは

Actinobacteria（放線菌）に属する細菌，2000年春の変動

を引き起こしたのは Synechococcusに近い藍藻であるこ

とがわかった。

［藻類の現場増殖速度の測定］実際の湖沼で特定藻類

種の増殖状態（あるいは増殖速度）を定量する目的で，

特定藻類種のリボ核酸含量（RNA/DNA比等）に基づく

藻類の増殖速度測定手法を開発した。

先ず Microcystis属藍藻に対する特異的なプライマー

を作成し，その特異性を検証した。次に，Microcystis属

によるアオコが発生している霞ヶ浦に隣接する用水路

でサンプルを採取した。そして，特異的プライマーと

定量的 PCRによってMicrocystisの RNA含量を定量して

RNA/cell比を求め，既存手法から求めた増殖速度（in-

situ増殖速度とケモスタット増殖速度）と比較検討した。

結果，新しく開発した核酸含量に基づく増殖速度測定方

法は，現場における特定種の生理状態を正確に反映した

増殖速度の測定と，その制限要因の解析に有効であるこ

とが判明した。

［河川水懸濁態有機物（POM）の DOMへの寄与］河

川水由来の懸濁態有機物（POM）が微生物分解によって

どの程度 DOMへ変換されるかを評価するために，河川

水サンプルを通常の DOM分画手法に供するとともに，

ろ過せずに（POMが存在する条件で）長期間分解実験

を行い，その後にろ過さらに樹脂吸着分画を実施した。

結果，河川水ろ過サンプルと未ろ過サンプルでは難分

解性 DOMの濃度および DOM分画分布に関して顕著な

違いは認められなかった。従って，河川水 POMが湖に

流入しても湖水柱では難分解性 DOMに寄与しないと結

論された。

［水田における DOM 収支］灌漑水量，排水量，浸透

水量，蒸発散量が定量可能な水田を対象として，灌漑開

始から最終落水まで，DOMの特性や水田における物質

収支を調査した。

対象水田における DOMの収支は排出型で，親水性酸

が最も多く排出された。調査期間中の難分解性 DOMの

収支をとると，全期間を通じて排出された DOMのほと

んどは難分解性であった。難分解性 DOMとして最も排

出されたのは親水性酸であった。年間収支からみると，

水田から難分解性フミン物質は排出されなかった。

［浄水処理場における DOM 特性・変成］浄水処理場

における DOMの特性や挙動を評価するために，霞ヶ浦

を原水として利用している実際の浄水処理場において原

水と各単位処理プロセス流出水（生物膜→凝集沈殿→砂

ろ過→活性炭吸着）のサンプルを採取して DOM分画に

供した。

結果，湖水 DOMは浄水処理により 32％が除去され，

その除去のほとんどは凝集沈殿プロセスで達成されるこ

とがわかった。フミン物質と塩基物質は，浄水処理プロ

セスによって，選択的に除去される傾向が認められた。

親水酸／フミン物質の比は浄水処理が進行するに従って

上昇する傾向を示した。すなわち，浄水処理プロセス過

程において，DOMはより親水性に変性されていると言

える。

［溶存態CODと DOCの関係］霞ヶ浦湖心において長

期間に渡る（1988～ 2001年）モニタリングによって蓄

積された DOC（DOM の指標として）と溶存態 COD

（D-COD）のデータを比較検討した。

14年間のトレンドにおいて DOC濃度と D-COD濃度

に明白な乖離現象が認められた。1995年前後で，霞ヶ

浦 DOMが急激に難分解性化したため，過マンガン酸カ

リウムでは酸化しにくい DOMの割合が増えたためと示

唆された。

（３）研究成果に基づく提言

難分解性 DOMの発生源負荷削減対策は面源系を重

視する

難分解性溶存有機炭素（RDOC）の発生源別負荷量算

定では生活系の寄与はわずか 13％であった。湖水難分

解性 DOMの発生源対策としては，生活系よりも面原系

からの排出負荷を削減する対策が明らかに有効であると

判断される。

底泥浚渫は効果的な実施場所を選定する

流動モデルの計算結果によれば，高浜入りの水塊は土

浦入りの水塊に比較して滞留する傾向が非常に強い。つ

まり，高浜入りのほうが湖水柱へ流入する湖水フラック

スが小さくなるため，底泥溶出の湖水 DOM濃度への寄

与が大きくなる。従って，溶出抑制を目的とする底泥浚

渫は土浦入りよりも高浜入りで実施することが効果的と
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言える。

流域下水処理場に高度処理プロセスを導入する

湖内流動モデルによる難分解性 DOMのシミュレーシ

ョンにより，下水処理水が放流されている土浦入りでは，

下水処理の難分解性 DOMへの寄与が平均 38％に達す

ることが示唆された。流域下水道の利点，つまり大量の

下水を集中的に処理できる利点を活かして処理レベルを

高度化する必要がある。

下水処理水の放流先を変更する

放流先を変更することによって下水処理水の湖水難分

解性 DOM濃度への寄与を効果的に低減させることも可

能である。下水処理水を霞ヶ浦の湖尻，流出ポイント直

前に放流すれば，湖心域での下水処理水由来難分解性

DOMの湖水難分解性 DOMへの寄与は 1/10程度になる

と予測される。

浄水処理場では親水性 DOMの効率的除去を目指す

通常の浄水処理プロセス（凝集沈殿＋砂ろ過）では

DOM，特に親水性酸を除去することはとても困難であ

ることが確認された。高度処理プロセスである活性炭吸

着でも効率的に除去されなかった。親水性 DOM，特に

親水性酸を効率的に除去するプロセスの開発が望まれ

る。

水田は難分解性 DOMの供給源と認識する

表面排出形式の水田では田面排水中の DOMは非常に

難分解性であり，親水性酸が最も多く排出された。水田

は湖沼流域における難分解性親水性酸の供給源と言え

る。

水田は DOMおよび難分解性 DOMの供給源であり，

窒素やリンの場合のような浄化機能を期待することはで

きない。灌漑中期に排水量が多くなると難分解性 DOM

の排出量が増えるため，その時期に，親水性酸を低減さ

せる何らかの手段を講じる必要がある。

フミン物質も親水性酸ともに，田面排水→作土層（深

さ 15 cm）→耕盤層下部（深さ 40 cm）の深さ方向に，

浸透水中の濃度が減少する傾向を示した。水田を DOM

吸収型に変換するには浸透水，すなわち地下浸透・伏流

での排出量を増大させる他に方策はない。圃場整備に作

られたコンクリート 3面張りの排水路では DOMの除去

は期待できない。複雑な形態になるざる得ないかもしれ

ないが，水田群全体として地下浸透を促進するような，

水の流れを形成する必要がある。

有機炭素指標（TOC，DOC）を導入する

1998 ～ 2001 年の間に，霞ヶ浦湖心において DOC

（DOMの指標として）と溶存態 COD（D-COD）の関係

が大きく変化していることが明らかとなった。この結果

は，DOMの質が変わると過マンガン酸カリウム COD

（CODMn）の酸化効率が変化することを明示している。

すなわち，流域発生源対策や総量規制等，物質収支に基

づく施策に CODMnは適用できない。湖沼環境の指標と

して有機物を今後も使い続けて行くのであれば，加算性

のある全有機炭素（TOC）や DOCを有機物指標として

の採用すべきである。

2003年（平成 15年），水道水・水道原水の有機物指

標として，過去 100年に渡り実施されてきた過マンガン

酸カリウム消費量（CODMnと同一原理）は TOCに変更

された。今後，霞ヶ浦のように水道水源として利用され

ている湖沼で一斉に TOC濃度がモニターされることに

なる。湖沼においても，将来的に有機物指標として

TOCを採用することを念頭において，過去に集積され

たデータを活用することを目指して，CODMnと TOCと

の関連性を把握するために，5年程度，CODMnと TOC

の測定を同時並行的に実施すべきである。

モニタリングデータの充実・集積する

水環境モニタリングは地道で根気の要る仕事ではあ

る。しかし，長年に渡り集積された信頼性の高い環境デ

ータは，湖沼環境を評価する際に極めて貴重な基本情報

となる。例えば，本研究では霞ヶ浦における DOC濃度

と D-COD濃度の乖離現象が 14年間にわたる連続モニ

タリングによって明らかにされた。長期的展望に根ざし

た湖沼環境パラメータのモニタリング体制の構築とその

着実な実施が望まれる。
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