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研究成果の概要（和文）：ポリミクティックな湖沼の代表的存在である霞ケ浦の底質表層での栄養塩類を中心と
した物質動態を観測、モデリングすることから、特にリン溶出に関わる物理化学的環境、底質深度、化学形態を
明らかにした。また、そうした底質上に石炭灰造粒物を散布することによる栄養塩溶出の抑制効果を、秋期、夏
期それぞれ6か月程度の長期にわたる実験で評価し、夏期に嫌気性状態となる淡水湖沼での有効性を確認すると
ともに、その抑制メカニズムを明らかにした。また、福島第一原子力発電所由来の放射性セシウムの鉛直分布の
経年変化を５湖沼で測定し、その変化を再現する表層底質混合モデルを作成した。

研究成果の概要（英文）：Through the observation and modeling of nutrient dynamics, particularly 
related to phosphorus, in the surface sediments of Lake Kasumigaura (representative of polymictic 
lakes), we elucidated the physicochemical characteristics of water/sediment environment and the 
depth and chemical properties corresponding to the nutrient release. Based on the long-term 
experiments (around 6 months) during fall and summer periods, the effectiveness of granulated coal 
ash on nutrient suppression from anoxic sediments, i.e., its applicability to freshwater lakes, was 
confirmed and the suppression mechanism was clarified. The yearly changes in the vertical profiles 
of radioactive cesium derived from the Fukushima Dai-ichi Nuclear Power Plant accident in the 
surface sediments of five lakes were monitored and simulated with sediment advection-diffusion 
model.

研究分野： 水環境科学
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１．研究開始当初の背景 
日本の多くの湖沼では有機物、栄養塩の負

荷削減対策を実施しているにもかかわらず、
依然として水質改善の進んでいない湖沼が
多く、社会的に大きな問題となっている。特
に浅い湖沼で富栄養化の改善されない湖沼
が多く、その原因としては底質からの栄養塩
回帰が指摘されているが、科学的には未解明
の部分が多く残されているとともに適切な
改善対策がないのが現状である。 
 
２．研究の目的 
底質からの栄養塩回帰が原因で富栄養化

の改善されていない湖沼が多い。ここでは、
霞ヶ浦など polymictic な湖沼（湖水完全循環
が不定期に年数回以上ある湖沼）を対象に、
底質表層（数 10cm）での biogeochemical な過
程を考慮した観測、モデル化を行う。このた
め、底質での微生物活動、酸化・還元反応、
沈殿・溶解反応を時間的・空間的な高解像度
観測結果をベースに数理モデル化し、パラメ
ータを決定するとともに、それらの反応を支
配する因子との関係をモデル化することか
ら、底質－水相互関係の長期変化を予測する。
また、海域底質改善材として注目されている
石炭灰造粒物を用いた湖沼底質浄化につい
て、実験でその現象解明、モデル化等を行い、
実用化を目指す。 
 
３．研究の方法 
（１）現地採取底質サンプルを用いた室内実
験 
 霞ケ浦数地点で底質コアサンプルを採取
し、表層約 10 cm の酸化還元電位と溶存酸素
の鉛直分布を上下昇降装置に取り付けた電
極で測定した。測定条件の影響の確認、水塊
条件や季節変化による鉛直分布特性の変化、
間隙水濃度との関係、などを解析した。また、
底質コアアンプルを多数採取し、泥厚を様々
に変化させ、溶出量の違いを測定するととも
に、実験期間前後での分画したリン濃度変化
を測定した。なお、霞ケ浦と中沼で底質サン
プルの採取方法を様々に変化させ、放射セシ
ウムの鉛直分布を測定することから、その分
布を的確に捉えられるかどうかの検討も行
った。 
 
（２）石炭灰造粒物を用いた実験 
 霞ケ浦環境科学センターの屋外実験槽を
借用して、2014 年 9 月-2015 年 2 月（以降、
秋期実験と呼ぶ）、2015 年 5 月-11 月（夏期実
験）、それぞれ約半年間の 2 回、実験を行っ
た。まず、直径約 50 cm、深さ約 80 cm の容
器を 7 つ用意し、霞ケ浦底質、石炭灰造粒物
（以降 GCA）、ろ過水を異なる条件で積み重
ね、上層水の水質などを定期的に採取し、栄
養塩、無機イオン、重金属濃度などを測定し
た。好気、嫌気状態による栄養塩や重金属の
溶出量の違いなどを解析した。また、実験開
始と終了時の底質性状（酸化還元状態、酸素

消費速度、燃焼特性、および有機元素分析）
を分析し、その変化から GCA の効果の機構
を調べた。さらに、小型の容器を用いて、石
炭灰造粒物の溶出抑制効果の要因解析、粒径
の違いによる効果への影響解析、上層水を淡
水、海水とした場合の栄養塩抑制効果の比較、
などを行った。 
 
（３）モデリング 
 霞ケ浦、北浦、涸沼、曽原湖、小野川湖で
底質コアサンプルを採取し、放射性セシウム
の鉛直分布の経年変化を測定することから、
底質表層での堆積、混合状況を推定した。ま
た、底質中化学成分の移流分散モデルを作成
し、混合に関わるサブモデルを開発して、鉛
直分布の再現を試みた。また、こうした物理
モデルにリンの物質動態モデルを組み合わ
せることから、霞ケ浦、琵琶湖の長期水質変
化をモデル化し、実測値との比較検討を行っ
た。 
 
４．研究成果 
（１）現地採取底質サンプルを用いた室内実
験 
様々に底質厚を変化させて水塊に溶出す

るリン濃度を比較した実験から、最表層であ
る底質 0-2 cm 層からリンの溶出が主に生じ、
溶出に関わったリンの形態が CDB-TP
（Citrate-dithionite-bicarbonate extractable total 
phosphorus：鉄態リンに相当するとされる画
分 ） と NaOH-NRP （ NaOH extractable 
non-reactive phosphorus：有機態リンに相当す
るとされる画分）であることを確認した。こ
のことから、霞ケ浦湖心では底層水の嫌気化
と有機物の無機化により底質表層からリン
が溶出すると推測された。  CDB-TP は
NaOH-NRPの約 10倍減少していたことから、
Fe-P が主な溶出の起源であると考えた。また、
短期間であっても、異なる時期に採取した底
質の TP（全リン）濃度および形態別リン濃度
の比較から底質からのリンの溶出量を推定
できる可能性を示した。以上をもとに、霞ケ
浦のようなポリミクティックな湖沼では、底
層水が嫌気状態になり底質表層から Fe-P や
Org-P が溶出する。しかし、これらのリンは
植物プランクトンの死滅・沈降や直上水の好
気化に伴う沈降によりFe-PやOrg-Pとして底
質表層に堆積し、再度、底層水が嫌気条件に
なった時に溶出する。このように短期間のう
ちに底質表層と湖水の間でリンが循環して
いるのではないかと推測された。このため、
湖水リン濃度を減少させるためには、底質へ
のFe-PやOrg-Pの供給を抑制することや底層
水の貧酸素化を防止することが重要である。 
また、放射性セシウムの底質中鉛直分布を

いくつかの採泥器で比較することから、その
内のいくつかは表層部の正確な採取が困難
であることがわかった。すなわち、底質状況
にあわせて底質サンプラーを選ばないとい
けないため、その評価に放射性セシウムの鉛



直分布の測定が有効であることがわかった。 
 
（２）石炭灰造粒物を用いた実験 
 
①長期実験の概要 

GCAを散布したケースでは窒素及びリンの
溶出を大幅に抑制することが確認された。底
質を被覆したことにより物理的に栄養塩を溶
出しにくくした効果と、GCAから溶出する成
分による効果だと推測された。また、GCA自
体への吸着も観察された。ただし、リンに関
しては底質が嫌気的な雰囲気下である場合の
み溶出が起こるため、栄養塩濃度の増加を抑
制できたのは嫌気条件に設定したケースのみ
であり、好気条件のケースではGCAによる効
果は確認できなかった。GCAから溶出する成
分としてはK+，Ca2+，SO4

2- が挙げられ、GCA
を入れた量が多いほど水中での濃度も高くな
った。溶出したCa2+がリンと結合して不溶化
することでリンを削減する効果が期待されて
いたが定量的に実証することはできなかった。
また、重金属であるCd，As，Seが石炭灰造粒
物から溶出していることが観察されたが，溶
出試験法の固液比に基づいて計算した結果、
水質基準値以内であった。これらの結果より、  
（ア）GCAは淡水域においても海水域や汽水
域と同様に栄養塩の溶出を低減することがで
きる。特に底質が嫌気状態であるような場所
や時期でその効果が高い。（イ）淡水の水質
基準値も達成できたが、現地への適用の際は
水界の規模を考慮してGCAの使用量を決定し
なければならない。 
 
②GCA の効果メカニズム 
（ア）石炭灰造粒物による堆積泥酸化還元状
態の改善 

GCA を散布しない底質では、実験前後で
pH や ORP の変化は見られないが、GCA が散
布された底質の pH～ORP 関係は酸化方向に
移動することが確認された。さらに、GCA 散
布底質では酸素消費速度の低下が見られた。
以上から，GCA は嫌気性分解で生成される還
元物質を吸着（固定）し、底質の還元的環境
を改善する。また，GCA の溶解による pH の
上昇が底質酸性化の抑制に効いている。 
（イ）GCA による堆積泥有機組成の変化 

GCA 散布底質の燃料特性（温度を変えた時
の燃焼減量）の変化があることから、底質の
有機組成が変化することがわかった。GCA 無
散布と比較して GCA 散布底質の IL200/IL600

（ 不 安定有 機 物の指 標 ）が小 さ く 、
(IL600-IL200)/IL600（腐植性有機物の指標）が大
きいことから、GCA から溶解したミネラルや
酸化物は有機物の腐植化を促進させる可能
性が高い。この変化は有機元素分析結果から
も支持された。 
（ウ）GCA の物理・化学特性の把握 
 石炭灰の混合比率が 70～80%程度におい
て、細孔容積が最大となることを明らかにし
た。この混合比率において、フライアッシュ

とセメントによるポゾラン反応の反応率は
最大となっており、GCA 細孔の発達とポゾラ
ン反応率に関連性があることがわかった。こ
の微細な細孔は有機泥油脂類を吸着する機
能を有することが確認された。GCA に吸着し
た油脂類を集積因子として、油分分解菌が
GCA 表層にバイオフィルムを形成し、油脂分
解を促進させることがわかった。 
 
（３）モデリング 
 霞ケ浦、涸沼、曽原湖において、ある年度
に測定された放射性セシウム鉛直分布を再
現するように鉛直混合に関わる係数を決定
（キャリブレーション）した。次に、そうし
て得られた係数と風波による底面せん断力、
底質中の含水率鉛直分布との関係をサブモ
デル化した。キャリブレーションに用いてい
ない北浦、小野川湖でサブモデルにより、鉛
直混合に関わる係数を推定し、それを用いて
放射性セシウム鉛直分布を予測することか
ら、実測値を再現しうるものであることを確
認した。また、霞ケ浦、涸沼、曽原湖のキャ
リブレーションに用いていない年度の鉛直
分布についても、良好に再現することが可能
であることを示した。すなわち、底質特性、
風波特性がわかれば、底質中での物質の移流
分散過程を再現する数理モデルの構築が可
能となった。 
 また、（１）から得られた底質中のリン動
態に関わる諸過程をモデル化し、上層水の生
物物理化学モデルに組み込むことから、霞ケ
浦、琵琶湖等の水質長期変化予測を行った。
底質におけるゆっくりとした物質動態を考
慮することで、水質変化の再現性が高まるこ
とを確認した。 
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