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研究成果の概要（和文）： 
 霞ヶ浦における難分解性の溶存している有機物（難分解性溶存有機物）について、2001～2007
年において、主要発生源（河川水、底泥溶出、下水処理水、降雨、内部生産）の寄与が定量的

に算定された。河川水由来は平均 68%、底泥溶出は 12%、下水処理水は 2.9%、降雨 0.7%、内

部の生物生産は 18%であった。アオコが発生した 2007 年に、底泥溶出と内部生産の寄与が急

上昇した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Dynamics of recalcitrant dissolved organic matter in Lake Kasumigaura was 
quantitatively evaluated from 2001 to 2007 through model calculation. River inflow, 
sediment release, sewage treatment plant effluent, direct rainfall, internal production 
in water column accounted for 68%, 12%, 2.9%, 0.7% and 18%, respectively. The 
contribution of sediment release and internal production was substantially increased 
in 2007 when algal bloom occurred. 
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１．研究開始当初の背景 
(1)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(dissolved organic 
matter, DOM)が徐々に増え続けている。1990
年代前半に琵琶湖北湖（中栄養湖）で注目さ
れた難分解性 DOM の漸増現象は、その後、貧
栄養湖の十和田湖、野尻湖、富栄養湖の霞ヶ

浦、印旛沼と、湖の栄養状態に関係なく偏在
的な広がりを見せている。 
 
(2)湖沼での難分解性 DOM 濃度の上昇は、環
境基準達成の困難化、湖沼生態系への影響、
水道水源としての湖水の健康リスク（トリハ
ロメタン等）上昇や異臭味、有害化学物質等
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の可動化など、湖沼環境に甚大な影響を及ぼ
すと考えられる。 
 
(3)湖沼環境保全上、湖水中でなぜ難分解性
DOM が漸増するのか、そのメカニズムを解
析・把握して、湖における難分解性 DOM の物
質収支を定量的に算定する必要がある。 
 
２．研究の目的 
 本研究の展望は、湖水溶存有機物(DOM)や
難分解性 DOMの特性や起源に関する知見を集
積して、それを基に、湖沼での難分解性 DOM
の物質収支算定から主要発生源の寄与を定
量的に明らかにすることである。 
具体的な目標は： 
(1)霞ヶ浦 5 地点、主要流入 4 河川で 2 年間
毎月水試料を採取して、DOM や難分解性 DOM
の起源・特性情報（分解性、分子サイズ、糖
類組成等）や地点・季節変化を明らかにする； 
(2)霞ヶ浦 3 地点で 2 年間毎月底泥コアサン
プルを採取して、間隙水 DOMの特性を評価し、
DOM の溶出フラックスを算定する； 
(3)霞ヶ浦で代表的な藻類を室内培養して、
藻類由来 DOM や難分解性 DOM の特性等を把握
する； 
(4)起源の明白なサンプル（下水処理水、雨
水等）を採取して DOM や難分解性 DOM の特性
を明らかにする； 
(5)霞ヶ浦に対して 3 次元流動モデルを構築
して、実測データに基づいてモデルを検証し、
さらに難分解性 DOMの物質収支に係るモデル
計算を行い、主要発生源の寄与を定量的に評
価する、ことである。 
 
３．研究の方法 
 本研究は、湖水の DOM や難分解性 DOM の特
性・起源を評価するミクロ的（知見探索的）
研究と有機炭素 TOCを有機物パラメータとし
て湖における難分解性 DOMの物質収支をとる
ことを目的とするマクロ的（フレーム構築
的）研究の二つに大別される。前者での新た
な知見を得て、それを後者の枠組みに組み入
れて難分解性 DOM の定量的物質収支を、湖の
特定地点で、算定することを目指す。 
 
(1)湖における難分解性 DOM の物質収支に関
する研究 
①湖水・河川水での DOM と難分解性 DOM の動
態：霞ヶ浦、流入河川で水サンプルを採取し
て、DOM や難分解性 DOM の動態を明らかにす
る。さらに DOM と難分解性 DOM の分画分布（フ
ミン物質、疎水性中性物質、親水性酸、塩基
物質、中性物質）等を求める。 
②湖内流動モデル構築と物質収支算定：霞ヶ
浦湖内 3次元流動モデル（100m×100m メッシ
ュ、鉛直 5層）を構築して、モデル計算によ
り難分解性フミン物質や難分解性 DOMの主要

発生源の定量的寄与を算定する。 
 
(2)DOM および難分解性 DOM の特性・起源に関
する研究 
①藻類由来 DOM の特性評価：霞ヶ浦で優占す
る藍藻類等を室内培養して、藻類由来 DOM の
特性を評価する。 
②河川降雨時における DOM の特性評価：霞ヶ
浦に流入する主要河川において降雨時調査
を行い、降雨時の河川 DOMの特性を評価する。 
③底泥間隙水 DOM の特性評価と溶出量算定：
霞ヶ浦で底泥コアサンプルを採取して、間隙
水 DOM の特性を評価する。鉛直方向濃度プロ
フィールから溶出フラックスを求める。 
④DOM の起源評価：分子サイズ、糖類・アミ
ノ酸濃度や組成、炭素・窒素同位体解析およ
び三次元励起蛍光マトリックス等の手法を
用いて、湖水 DOM の起源を推定する。 
 
４．研究成果 
(1)堆積過程における底泥有機物の d13Cおよ
びδ15N の変化 
①霞ヶ浦底泥コアのうち表層2cmのδ13C、δ15N、
C/N 比は歴史的に大きく変化した。底泥表層
における同位体比の変遷は湖水柱で生産さ
れた植物プランクトン起源の懸濁態有機物
の歴史的変化を反映していると考えられた。 
②堆積後の初期続成作用において、底泥有機
物のδ13C、δ15N が変化するか否かという問いは
古くからなされてきたが、霞ヶ浦のように 30
年間という長期に渡る時間変化で検証でき
た例はほとんどない。霞ヶ浦の底泥では、底
泥有機物のδ13C は概ね保存されていたが、δ15N
は深いところで低く変化しやすく、底泥コア
の深層δ15N をつかって、過去の湖の環境を復
元することは危険であることが確認された。 
③湖の環境復元の手法としてしばしば用い
られる炭素、窒素の安定同位体比の解析であ
るが、底泥内部の酸化還元環境は変化しやす
く、それに伴う有機物の同位体比の変化も無
視できないとが明らかとなった。 
 
(2)湖水、河川水および底泥間隙水中の糖類
濃度・組成の変化 
①霞ヶ浦湖心における溶存糖類(DCHO)濃度
は 1.8～4.6μM の範囲で増減を繰り返し、DOM
に対するDCHOの収率は3.6～7.8%の範囲で分
布していた。DCHO 濃度および収率は春先 3～
5月、夏季 7月～9月に高くなった。 
②霞ヶ浦湖水の DCHO 組成はキシロースが年
間を通じて卓越し、その増減はグルコースと
逆の傾向を示すことがわかった。キシロース
とグルコースのモル比(Glc/Xyl)は明確な季
節変動を示した。当該モル比は 8月に最大と
なり夏季の DCHO の増加は主に藍藻類の増殖
に由来すると考えられた。 
③主要流入河川水のDCHO濃度は0.48～3.5μM



で、4～6月以外は霞ヶ浦湖水よりも低かった。
DCHO の収率も概ね湖水よりも低かった。河川
水の DCHO 組成は、キシロースが 20%以下と湖
水よりも低く、グルコースの構成割合は 13
～41%と時期によって大きく変化した。河川
水の DCHO 濃度および収率をはともに湖水よ
りも低く、単糖組成も湖水と大きく異なって
いたため、流入河川水が霞ヶ浦湖水の DCHO
濃度に大きく影響していないと推察された。 
④底泥間隙水中の溶存糖類(DCHO)の濃度・組
成の深さ方向および季節変動を明らかにし
た。このような成果は報告例が皆無であり、
極めて新規性が高い。間隙水中 DCHO 濃度は
湖水の半分から 2 倍に相当する濃度（1.4～
13μM）まで非常に幅広く鉛直プロフィールが
変化した。DCHO 濃度は表層 0～2cm と 8cm 以

深で特に高い傾向を示した。底泥表層の DCHO
濃度の季節変化は湖水のそれと明らかに異
なっていた。 
⑤底泥 DCHO 濃度の深さ方向鉛直プロフィー
ルで最も激しく濃度変化していたのは 2～
8cm の層で、2005 年 7 月から 2006 年 5 月で
DCHO 濃度が急激に上昇しが、6月以降は急激
に減少に転じた。DCHO 組成の鉛直分布に着目
すると、グルコースとキシロースの鉛直分布
が特徴的であり、表層ではキシロースが、下
層ではグルコースが卓越する傾向にあった。
これらの結果は、湖水柱からの有機物供給が
極めて少なった後でも、堆積した有機物の嫌
気性分解によってグルコースを含む糖類が
間隙水中に供給されることを示唆している。 

 
(3)バクテリア由来 DOM の算定 
 霞ヶ浦ろ過湖水を用いた培養実験を行い、
バクテリアの増殖や分解過程において、DOM
の濃度やアミノ酸濃度・組成の変化を追跡す
ることで、バクテリア起源 DOM の割合を算定
した。 
①バクテリアの 2次生産速度（ブロモデオキ
シウリジン法による）は 20～35μgC･L-1･d-1で
あり、海洋や沿岸域のデータと比較して非常
に高いことがわかた。 
②測定可能なアミノ酸(17 種類)のうちアス
パラギン酸、グルタミン酸、セリン、アラニ
ンの D-体アミノ酸が検出された。D-アラニン
のみがバクテリア増殖期に濃度上昇した。D-
アラニンはバクテリアの細胞壁（ペプチドグ
リカン）に含まれていることから、バクテリ
アの増殖に伴いバクテリア由来の難分解性
DOM が生産されると推察された。 
③バクテリアのバイオマーカーである D-体
アミノ酸の DOMに占める割合を用いてバクテ
リア起源 DOM の寄与算定を試みた。培養実験
における D-アスパラギン酸、D-グルタミン酸、
D-アラニンの DOM 中の割合を使った。結果と
して、霞ヶ浦湖水 DOM におけるバクテリア起
源の割合は 35～55%と、海洋での割合(20～
30%)よりも高い値が得られた。湖沼において、
バクテリアが DOMの主起源であろうと示唆さ
れた。湖沼においてバクテリア起源 DOM の寄
与が定量算定されたのは初めてである。 
 
(4)霞ヶ浦湖水 DOM 等の分子サイズと特性 
溶存有機物(DOM)の分子サイズを全有機炭

素(TOC)として測定できるオリジナルのサイ
ズ排除クロマトグラフィーシステムを開発
した。当該システムを用いて様々な水サンプ
ルの分子サイズを評価した。本研究で得られ
たデータや知見に相当する報告例は皆無で
あり、その新規性は極めて高い。 
①霞ヶ浦湖水 DOM の分子サイズは、15万～18
万ダルトン(Da)、1500～3000Da 付近に 2ない
し 3つのピークを示した。これらのピークの
分光的特性は大きく異なっており、特に 15
万～18 万 Da の画分は紫外線吸収(UV)や蛍光
（FL）がほとんど持たない特徴があった。こ
の画分は TOC として DOM 濃度の 5～21％存在
した。当該高分子画分の存在割合を定量的に
評価した報告は過去になく、大きな成果と言
える。1500～3000Da 付近の画分はベンゼン環
の特性吸収波長である 254nmでの吸光度が高
くフミン物質に対応するとされる特有の蛍
光（励起 340nm、蛍光 430nm）も発している
ため、フルボ酸を主成分とする画分と考えら
れた。 

図１ 霞ヶ浦湖心の底泥間隙水中の溶
存糖類（DCHO）および溶存有機物に対
する収率（DCHO-C/DOC）の変動(2005
～2007 年)。DCHO－C：溶存糖類中の有
機炭素、DOC:溶存有機炭素。 



②湖水 DOM の高分子画分（1.5 万 Da 以上）の
季節変化を調べたところ、3～5月に特に増加
する傾向が認められた。高分子画分の年変動
パターンは溶存糖類(DCHO)のそれと類似し
ていた。そこで、DCHO の DOM 中の存在割合（収
率）と高分子画分の存在比の相関関係を調べ

たところ、正の相関（r=0.75）が認められた。
解溶存有機物(DOM)に係る主要発生源の寄与
の定量的算定（2001～2007 年）。Sakura R:
桜川、Koise R:恋瀬川、Other R 高分子画分
は主に植物プランクトンから細胞外に放出
される多糖類が主成分であると示唆された。 
③間隙水 DOM では 15 万 Da 前後と 2000～
3000Da の二つのピークが観察され、霞ヶ浦湖
水のそれとほぼ一致しており、間隙水に特有
なピークの存在は認められなかった。高分子
画分の平均分子サイズは深さ方向に減少し、
低分子画分は増大する傾向が観察された。 
④底泥間隙水 DOM の DOM 分画分布において、
冬季には、深さ 10cm までフミン物質が、そ
れ以深は親水性酸が卓越し、夏季には、表層
でフミン物質、それ以深で親水酸が卓越して
いた。湖水、河川水および下水処理等の DOM
分画分布データとのクラスター解析から、間
隙水DOMは特徴的な分画分布を有し、湖水DOM
に対するエンドメンバー的な供給源である
と示唆された。 
 
(5)霞ヶ浦における難分解性フミン物質およ
び難分解性 DOM の物質収支 
①霞ヶ浦 5 地点において、3 次元流動モデル
を用いて、2001 年～2007 年において、湖水
中の難分解性フミン物質(AHS)濃度の長期シ
ミュレーションを実施した。結果として、実
測値との相対誤差は 12.2%(n=420)とモデル
計算値は実測値と良好に一致した。起源別に
みると難分解性 AHS の 80%以上は河川由来、
下水処理水は 5%以下、底泥溶出由来は 10%～

20%程度であった。 
②霞ヶ浦湖心における難分解性 DOMの物質収
支を 2001～2007 年において、モデル計算に
よる定量的に評価した。河川水由来は平均で
67.5%(50.1-85.7%) 、 下 水 処 理 水 由 来 は
2.9%(2.0-3.9%)、降雨は 0.65%、溶出は 12.0%
（6.9-20.7%）、内部生産は 17.6%(0-31.5%)
であった。河川水は主要河川毎に、底泥溶出
は 3つの水界毎の寄与も算定された。湖沼の
難分解性 DOM に関して、このような起源別収
支算定が実施された報告はこれまでになさ
れていない。世界初の成果と言える。 
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図２ 霞ヶ浦湖水 DOM のサイズ排除クロ
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