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　バイカル 湖湖底堆積物試料 中の 高 分子 直鎖状炭化水素 、 及びバ ク テ リア 由来有機

分子 で ある ホパ ノイ ド化 合物 の 分子 レベ ル安定炭 素同位体比分析 を行い 、過去 にお

ける湖 内バ クテ リア活 動 の 復元 と環 境変化の 考察 を行 っ た 。 最終 氷期か ら完新世 へ

の 移行期に お いて 、 メタ ン 酸化 バ クテ リア の 寄 与が増大 して い た こ とが 明 らか に な

っ た 。 この 結果 は 、過去 に お ける 気 候変動 に対応 して 湖水 循環 が停 止 、 も しくは極

め て 弱 くな っ て い た こ とを示 唆す る 。

〔は じめに］

　シ ベ リア 南東部に位 置す る バ イ カル 湖 は 、 世 界最古 （3000 万 年前 に 形成）、最深

（1634m ）で あ り、最 も清澄な湖の
一

つ で ある 。 バ イカル湖には 現在 2000 種以上 の

生物が存在 し、そ の 213が 固有種で あ る。世界で 最 も高い 生 物多様性 を持つ バ イカ ル

湖 の 湖 内環 境 の 長期 的な変化 を把握す る こ とは、気候一 水環境一 生命 の 相互 作用 を

解 明す る上 で 非常 に 重要で あ る 。 しか しなが ら、バ イ カル 湖 にお け る湖 内環境の 変

化 や湖 内生 物活動 の 変遷 に っ い て は十分検討が な されて い ない 。 特 に気 候環境変動

に応答 した 湖水循環や湖 内酸化 還元 環境の 変遷 、 及 び寒冷期に お ける湖 内生産の 推

移 に 関す る情報 は皆無で あ る 。 バ イ カル 湖にお け る湖内酸化還 元 環境の 歴 史的変遷 、

及 びその 変 動 メカ ニ ズム の 解明 は、湖 にお ける物 質循環 や 生物活 動 の 変化、大規模

な湖水循環 メカニ ズム 等 に関す る様 々 な情報を提供す る

　還元 環境 下 にお ける メ タ ン生成 に伴 い 、炭素 の 大 きな 同位体 分別が観測 されて い

る （Whiticar， 1999）。 従 っ て 、 バ ク テ リアや古細菌が特異 的 に生成す る 脂質化合物 の

安定炭 素同位体比 は 、 メ タ ン 生 成 ・酸化過程 を 把握する 指標 と して 多 く利用 され て

い る （Thiel　et　aL
，
1999；Burhan　et　aL

，
2002）。本稿で は、バ イカル 湖堆積物 中に存在す

る 各種有機分子 の 安定炭素 同位 体比 を用 い たバ イカル湖 にお ける バ クテ リア活動の

評価、及 びそ こか ら推察 さ れ る湖 内酸化還元環境 の 変遷 につ い て述べ る。
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［試料と分析法］

　1998 年 8 月、バ イカ ル ma　Academician 　Ridge （53°44’33”N ， 108
° 24 ’35” W ；水深 325m）

にお い て採取 された約 10m の柱状堆積物試料 Ver98−1　St5（酸素同位体ス テ
ー

ジ ；OIS1
〜 8、約 25 万 年間 に相 当、Watanabe 　et　al．

，
2003

，
2004a） を用 いた 。

　 l　cm 間隔で 試料 を

細 分 し、元 素分析 一安 定 同位体比 質 量 分析 計 を用 い て 全 有機炭 素 の 安 定 同位体 比

（δ
i3CToc

） を測定 した 。 但 しδ
13CToc

の 測定 には 、 6M −HCI に よ り脱炭酸塩処理 を 施

した 試料を用 い た 。

　堆積物中の 有機分子 の 分析 は、Watanabe（2004b）の 方法 に従 っ て行われた 。 表 層 51cm

まで の 堆積物試料 を有機溶媒で 抽出後 、 シ リカ ゲル カ ラ ム に よ り分 離 ・精 製 し、得

られ た化合物を GCIMS 及び GCIFID を用 い て 同定 ・定量 した。個々 の 有機分子の 安

定炭素同位体比 は GC ！C！lRMS に よ り測定 した 。

［結果 と考察］

　Table．1 に Ver98−1　St5 堆積物試料の 放射性炭素同位体に よる年代測定結果を示す 。

堆積速度は 2−7cm ／kyr で あ り、 コ ア上 部に向か っ て次第 に速 くな る傾向が 認め られ

た 。 1万年前以降 （完新 世）にお い て 、TOC 含有量は高 く （平均 10，3　mg ！g　dry　sed ．）、

逆に最終氷期にお い て は 、TOC 含有 量 は低 い 値 （平均 3．3　mg ！g　dry　sed ．） を示 した 。

δ
i3CToc

は一29，3％。か ら一21．1％。 の 範 囲で変動し、温暖期に は軽 い 値 （平均 一27．0％。）、寒

冷期 に は重 い 値 （平均 一23．6％ 。 ） を示 し、TOC の 増大に 伴 い δ
i3CToc

が 小 さ くな る傾

向が 明瞭に認 め られ た （Fig．1）。 温 暖期にお いて は 、軽い 炭 素同位体 比を持 っ た 有機

物が湖 底 に大 量 に供給 され 、反対 に寒冷期に お い て は重 い 同位体比 を持つ 有機 物 の

僅か な供給が あ っ た こ とを示す 。 こ の よ うな温暖 ・寒冷サ イ クル にお け るδ
i3CToc

の

明瞭 な変化 は、湖底 へ 供給 され る有 機物 の 起源 が大 き く異 な る こ とに よ る もの と考

え られ る。

Table　1．
i4C

　ages　for　total　organic 　materials 　in　the　Ver98 −1　St5　sediment 　core

Sample　narneDepth
　 δ

13C
　Toc 　 AMS 　

］4C
　age 　 Lab．　code 　 Calendar　age

（cm ）　（％。，　vs 　PDB ）　 （year　BP ）　 （NUTA −
）　（year　cal 　BP ）

V6r98−1St5，　IB−3　　 2−3

Ver98 −1St．5，1B −10　 9−10

V6r98−ISt5
，
1B−20　 19−20

V巳r98 −ISt5
，
1B−47　46−47

一25，0

−27．2

−27．8

−24．4

3877 ±　30

4853 ±　34

8095 ±　57

23146　±　91

5722

69036906

5723

4350−4250

5613−5497

9237 −8985
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Figure　I．　 Depth　profiles　ofAMS 　
14C

　age 　as　well 　as　concentrations 　and 　stab三e　carbon 　isotope

ratios 　of 　total　organic 　carbon （TOC ）and 　n −alkanes （C27，　C2g　and 　C31）in　the　Ver98−1　St5

sediment 　core ，

　温暖期 におい て 、 C27　n −Alkane の 存在量 は多 く （平均 700　ng ！g　dry　sed ．）、 寒冷期に

お い て は 、逆に少な い 値 （平均 200ng ！g　dry　sed ，） を示 した 。

一
方、　 C2g　n−Alkane及

び C31　 n −Alkane の 存在 量分布 にお い て 、 温暖期 ・寒冷期の 間で の 明瞭な変化は認め

られ なか っ た 。 気候 の 変 遷 に伴 う存 在量 の 変化 が 小 さ い理 由 と して 、寒冷期にお け

る風送塵由来 n −Alkane の 供給が増加 して い た こ とが考 え られ る 。
　 Ver98−1　 St．5 試料 中

の C27−C31　n −Alkane の 安定炭素同位体比 は 一32％・か ら 一35％。の 値を示 し 、 こ れ まで の

報告 （Davit　et　aL
，
2000） と同様に 、寒冷期及び温暖期の バ イカル 湖周 辺域の 植生 に

お い て C3 植物が主体で あ っ た こ と を示唆する結果 で あ っ た 。

　寒冷期 か ら温暖 期 へ の 気候 遷移期 間に対応す る層 にお い て のみ 、 硫黄 同位体比は

明瞭 に低 い 値 を示 した （−20％。か ら 一38％。
，
Fig．2

，
　Watanabe　et　al．

，
　2004a）。 これは、硫

酸塩の 供給 が 制 限 され な い開放系で の 活 発な 硫酸還元 に よ っ て 、 大きな 同位体 分別

が生 じた結 果 に よる もの で ある 。従 っ て 、気 候遷移 期間 に お い て 湖 内 へ の 硫酸イオ

ン の 過剰 な 供給、 も し くは 湖底 へ の 蓄積が行われ 、 かつ 黄鉄 鉱の 形成 が堆積物 中で

はな く堆積物一水境界 もし くは湖水 中で起 きて い た可能性 が 高い
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Figure　2．　 Depth　profiles　of 　AMS 　
l
　
4C

　age
，
　stable 　sulfur 　isotope　ratios 　of 　total　sulfur　and

pyrite　（δ
34STs

，
δ
34Spy

），
　concentrations 　and 　stab 垂e　carbon 　isotope　ratios 　of 　squalane

，
　hoP−

17（21）−ene 　and ββ
一homohopane　in　the　Ver98−l　St5　sediment 　core ．

Hop −17（21）−ene の 存在量 は温暖期で 多く （平均 53　ng ！g　dry　sed ．）、寒冷期にお い て 少

な い 値 （平均 8　ng！g　dry　sed ．）を示 し た （Fig．2）。

一方、 明瞭に低い硫黄同位体比を示

した層 に お い て の み 、古細 菌 由来 と考 え られ る有機化合物 （Squalane、δ
13C

＝ − 46％・，最

大 12ng！g　dry　sed ．） を検 出 した 。 さ らに 、低い 硫黄 同位体 比 を示 した層 にお い て 、バ

クテ リア 起源有機分子 で ある Hop −17（21）−ene の 安定炭 素 同位体 比が他 の 層 に 比べ て

9％・も減少 （−35％。か ら 一44％。へ ） して い る こ とか ら、還元環境の 形成 に伴 うメ タ ン酸

化細菌の 寄 与増大 が示 唆さ れ た。 還元環境下 にお いて メタ ン生成菌が作 り出す メ タ

ン を メ タ ン酸化細菌が細胞内に取 り込 み 、利用 す る こ と に よ り、そ の 細 菌が 生成 す

る 有機物 の 安定 炭素同位 体比 は低 くな る こ とが報告 され て い る （Summons 　et　aL
，
1994；

Whiticar
，
1999；Thiel　et　al．

，
1999）。 寒冷期か ら温 暖期 へ の 気候 遷移期 間 にお い て 硫酸還

元 の み で は な く 、 メ タ ン 発 酵 も 活 発 に 生 じ て い た 可 能 性 が 考 え ら れ る 。 ββ
一

Homohopane の 存在量 は温 暖期で 多 く（最大 1000　 ng ！g　dry　sed ．）、寒冷期に お いて は検

出限界以下 で あ り、TOC の 分布 と高い 相関を示 した （r ＝ O．94）。安定炭 素同位体比

は 一31％ ・ か ら一35％ ・ の 値 を示 し、バ ク テ リアの 活動が有機物の 供給量増大 に伴い 活発

化 した結果 に よる もの と考 え られ る 。
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　本研究 によ り、 100〜 1000 年スケ ール の 急激な気候環境変 動 に対応 して 、 バ イカル

湖の 湖水循 環パ タ ー ンが 変化 し、湖内に還元 的環境が 形 成 されて い た こ とが示 唆 さ

れた 。 こ の 結果 は、安定 同位体組 成 を用 い てバ イカル湖 の 湖 内バ クテ リア 活動 の 規

模を初 めて解 明 した こ と に よ っ て 得 られ た もの で あ る 。 グロ ーバ ル な気候環境変動

に連動 した湖 内酸化還元環境の推 移は、他に類 を見 ない 生物 多様性 を持 つ バ イカル

湖の 湖内にお ける各種生物の 変遷や進化に重大な影響を与 えた可能性が 考え られ る 。

　本研 究 の
一

部は 、 財団法人 日本科学協会笹 川科学研究助成 を受 けて 行 わ れ た 。
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      Several organic  geochemical studies  on  sedimentary  photosynthetic pigments, lignin

phenols and  lipids from vascular  plants have been conducted  using  Lake Baikal sediment  core

[Orem et al,, 1997; Tani et al., 2002]. HoweveT,  these  investigations have  not  elucidated  past

limnological conditions  such  as  redox  changes  in Lake  Baikal. The sulfur  isotope

compositions  of  pyrite indicated a variation  of  SRB  activity  in response  to glacial!interglacial

climate  changes  [Watanabe et al., 2004]. In this study  prokaryote biomarkers including

hopanoid and  acyclic  isoprenoid compound  wil}  be examined  for the sedimentary  profiles ef

bacterial activities  including methanotrophic  bacteria. Organic cempounds  of  higher plant

origin, such  as  high molecular  n-alkanes,  n-ketones  and  n-alkanols  are  relatively  abundant  in

the Ver98-1 St.5 sediment  core  (up to 5.6, 1.8, and  11.7 pglg dry sed,,  respectively).  The

abundance  of  partly autockthonous  organic  matter,  such  as  phytol and  low molecular  alkanols

is relatively  low, It has revealed  significant difference in the molecular  composition  between

the warm  periods and  the cool  periods, which  is consistent  with  the organic  carbon  and  total
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nitrogen  concentration  and  TOC!TN  ratios.  The increase in terrigenous organic  molecules  in

the warm  periods can  be explained  by the increased infiow of  river water.

      In the deepest part of  modern  Lake Baikal, ca. 9 mg!l  dissolved oxygen  occurs,  which

suggests  a  large-scale vertical  convection  in the 1ake in spite of  its great depth (1634m),
Watanabe et al. [2003] suggested  less-oxic conditions  ofLake  Baikal bottom water  in

climate  transition periods, such  as  Younger  Dryas  (YD), based on  high TS  contents  (up
to 13mgfg dry sed)  and  high TS!TOC  ratios  (up to O.5 atomic  ratio), being much

larger than average  TSITOC  ratios  of  freshwater and  normai  oxic  marine  sediment.  The

high TSfTOC  are  usually  observed  not  only  as a result of  less-oxic condition  but also

diagenetic pyritization. We  have measured  6i3C of  bacterial biomakers and  63`S of  pyrite

through the YD  event  (ca. 12kyr B.P.).

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

throughout the Holocene  and  YD  sediment  (32-68 ng!g  dry sediment).  Furthermore,

high amounts  of  saturated  hopanoids  are  present with  176(H), 21P(H)-homohopane  and

17P(H), 21P(H)-hopane  dominating (up to 1045 and  381 nglg  dry sediment,

respectively)  in the Holocene.  17P(H), 21e(H)-homohopane and  17P(H), 21S(H)-hopane

vary  isotopically in a  narrow  Tange  from -30.8 to -34.7%o,  which  suggests  that the ffP-

hopanes could  be derived from  chemotrophic  bacteTia. Hop-17(21)-ene  in the YD

becomes  more  depleted in '3C
 (- -43 %o) than  that in the Holocene by -10%o,  implying an

increase of  methanotrophic  bacterial activity.  In addition,  squalane  is depleted in 
i3C

 (-
46.2 %o) compared  to the total organic  carbon  by 20%o. Such 

i3C-depleted
 squalane  suggests

that archea  have directly or  indirectly introduced 
`3C-depleted

 methane-derived  carbon  into

the biemass. The  methane-involving  anaerobic  bacterial activity  suggests  the decrease of

dissolved oxygen  content  in deeper part of  Lake Baikal at the YD  rapid  cooling  event.

      These isotopic signatures  suggest  that less oxic  conditions  associated  with  a water

circulation  change  occurred  rapidly  within  a time  interval of  less than  1000  yr in response  to a

global climatic  change  at the late Quaternary. Since lake water  circulation  exerts  a  great

influence especially  on  the geochemical  cycle  and  biological activity  in Lake Baikal,

reconstruction  of  paleo-redox conditions  and  water  circulation  changes  in the lake are

indispensable to identify detailed changes  in biological activity  and  lake ecosystems  with

respect  to climate  changes.

-205-


