
－  －138

名古屋大学加速器質量分析計業績報告書. XXIII . 2012.03 

北海道利尻島の泥炭湿地に飛来する鉛の供給源の変遷
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Abstract 

To reveal the hi蜘ry of 甘阻sboun伽ry atmospheric lead ernission from 由e E町制阻 corr回開t to 

Japanese Isla且ds 皿d 也.eP即ific，也e time variations of amou且ts a且d so町田sof!ead 回且sported to the Island 

were clarified 企'Qm concerr回tion and isoωpe ratio of lead 也 ap田t ∞.re from Otadomari Pond 血Rishiri

Island, Hokl姐ido， Jap血. Sedimentation rate of the p回t co問 W描 determined by 21"pb 阻d 137Cs d組ng

method. The sedimenta世onra句 is Ll mmlyr，姐d 也.e peat core with 40 cm len尉lh描 arecord of deposition 

forthe p副t 350 ye四8. The rate is consis信ntwi也 r句ortedva1ues for the other p回t cores 恒也e island，皿dso

is reliable. 14C ages of 也e peat 岨mpl田 W町e 1000-5000 y'回rs older th血 21"pb 血d 137 Cs ages, and 也is

suggests 由atthe 14C ages do not show actua1 depositional ages. 

Lead concerr凶tions increased from 4 ppm in the lowest layer of由.e coreω60 ppm in the 即f蹴，姐d

lead isotope ratios，拙PbP町Pb and 208Pbp07Pb, decreased. This su.路ested 血at addition of叩血'opogenic lead 

血.cre田edω 血.e pr.白血t time. The lead in the lower 1ayer is na旬ra1 origin, and is a mix佃re of two 

components: lead derived from basa1tic rocks in the Island and that 血 10田s from 也e Eur田ian continent. 

Since the 1ate 19白田n旬ry， anthropogenic lead has s加ng1y affected to 也ep明.t. The lead isotopic 甘end

sugg田胞由at contribution of 也.e dOffi>四tic 血也ropo耳目1Ìc lead ernit旬dω 也.e a也lOsphere h田 be田 small ω 

血.e Rishiri IsI血.d，阻d也at inlpact of阻由ropogenic 1田dmainly ernitted from China 血dRussia to the Island 

hasb田ome strong. 

Keywords・ anthropogenic lead; isotope; p回t; tra悶'boundary; 14 C 
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1.はじめに

鉛鉱石は世界中に幅広く分布し、低い融点を持ち加工しやすいため、古くから人々に利用されて

きた。一方で、鉛は生体に蓄積し高濃度になると毒性を示す特徴をもっ。人間の鉛利用に伴う環境

中への鉛放出が、生態系へ影響を与えることが懸念され、現在では有鉛ガソリンの規制や鉛フリー

製品の開発が世界的に進められている。鉱石の採掘・精錬、ガソリンの排ガス、石炭燃焼やごみ焼

却などが鉛の汚染源として挙げられる。大気中に放出された鉛は大気浮遊性粒子として周辺に拡

散・移動しており (e.g. ， Bollhofer and Rosmanm, 2001 , 2002) 、これらの人為起源鉛は大気を経由して
長距離輸送されることも確認されている (e.g. ， Ewing et al., 2010)。人為起源鉛が大気中に放出され
始めた時期、現在までに輸送されてきた地域や輸送量の変遷を知ることは、鉛フリー化の効果や今

後の対策を議論する際に必要不可欠である。

近年、アジア諸国の急激な発展に伴い、ユーラシア大陸から吹く偏西風の風下にあたる日本列

島・太平洋への越境大気汚染が問題提起され、東南アジアや中園、ロシア、日本列島の大気浮遊粒

子中の鉛の供給源解析が行われている (e.g. ， Mukai et al. , 1993)。しかし、これらの研究例は現在の
鉛輸送に関する議論であり、過去に遡った研究例は少なく、東アジアからの越境汚染の歴史的変遷

の全貌は明らかになっていない。本研究では、ユーラシア大陸から日本列島に飛来した鉛の供給

量・供給源の歴史的変遷を明らかにするため、日本列島の日本海側に位置し、かつ日本本土からの

人為起源物質の寄与がより小さいと考えられる北海道利尻島の泥炭湿地を対象とした。利尻島内の

泥炭コアの各層準に含まれる鉛の濃度、同位体比から、供給源の経年変化の推定を行った。泥炭コ

アの堆積年代は 14C 法、 21ヤb ・ 137Cs 法により検討を試みた。

2. 試料と分析方法

2- 1.試料

北海道利尻島南東部に位置する沼浦湿原オタドマリ沼の泥炭を対象試料とした(図 1 )。オタド

マリ沼には流入河川がないため、泥炭中の鉛は大気降下物中の鉛の影響を強く反映していると期待

される。利尻島は日本の最北端、なおかつ偏西風の風上である日本海側に位置し、ユーラシア大陸

からの寄与を強く受けている可能性がある。 2009 年 9 月にアクリル製コアサンプラーで採取した泥

炭コア(直径 10cm、長さ 40cm) を、表層から 25cm は 0.5 cm 毎、 25 -40 cm は lcm 毎の、計 65

層準のフラクションに切り

分け凍結乾燥し、目視にて植

物片を取り除いたものを泥

炭試料とした。これらの試料

は、鉛同位体分析、微量元素

定量分析、 14C 、 21Opb ， 137 Cs 

測定に使用した。さらに、 14C

測定用として、各層準の泥炭

から取り除いた植物片、 2011

年 10 月に採取した沼周辺に

自生する植物、沼の表層水を

準備した。

Rishiri Island 

., 

Fig.1. Map of Rishiri Island and Otadomari Pond 

図1. 利尻島、オタドマリ沼の位置
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2-2. 泥炭コアの堆積年代決定

泥炭コアの堆積年代を決定するため、 14C 法および 21ヤb、 137Cs 法の適用を試みた。

2 -2-1. 14C 年代

泥炭試料に対する 14C 年代法の適用性を検討するために、泥炭 19 試料(19 層準)、植物片 4 試料

(4 層準)に含まれる有機物の 14C 濃度測定を行った。試料の前処理は Nak佃町a 皿d N:北国 (1988)

の方法に従った。 AAA処理後の試料は CuO、 Ag とともに 600"C、 900"Cの二段階で燃焼し (Min町u

et al. , 2011) 、発生した CO2 は真空ラインを用いて精製した。精製した CO2 は鉄粉を触媒として H2
により還元し、グラファイトターゲットを作成した。オタドマリ沼周辺に生息する植物の遺骸 5 試

料、オタドマリ沼表層水中の有機懸濁物2試料と溶存炭素 1 試料についても 14C濃度測定を行った。

得られた炭素量が少ない試料に対しては、微少量炭素用グラファイト化ラインを用いて、試料 CO2
のグラファイト化を行った (Minamiet al. , 2012) 0 14C 測定には名古屋大学年代測定総合研究センタ

ーのタンデトロン加速器質量分析計 (HVEE model 4130-AMS) を用いた。得られた 14C 年代は

IntCa109 により暦年代に較正したロ

2 -2 -2. 21"pb ・ 137Cs 年代

泥炭コア表層部の堆積年代を詳細に決定するため、 21ヤb および 137Cs の測定も行った。コア表層

部 16 試料を外径約 1 cm のプラスチック試験管に密封し、ゲルマニウム半導体検出器(丹泊C出直

Gamma Technology、 System 8000、高知コアセンター)にて 21"pb、 137Cs、 214Pb のガンマ線スペク

トルを測定した。各核種の計数効率、分岐率を用いて各放射性核種の Bq/kg を算出した。 214Pb から

見積もられる土壌鉱物由来の 210Pb (supported Pb) の強度を 21乍b スベクトル強度から差し引くこと

で、大気由来の 21"pb (excess Pb) の強度を算出し、その深度分布を図化した。深度 16.0 cm までの

層準における近似直線と 210Pb の半減期 22.3年を利用して各深度での堆積年代を算出した。

2-3. 鉛の濃度、同位体比測定

泥炭試料 29 試料の Pb 同位体比測定を行った。本研究における鉛の単離法、鉛の同イ立体比測定は

T佃i凶皿阻dIshikawa (2006)の方法に基づき行ったロ試料はフッ化水素酸、硝酸を加えマイクロウェ

ーブにて加熱分解後、 O.5M-HBr溶液とし、この試料溶液を陰イオン交換樹脂に流し入れ、 0.5M-HBr

溶液、 0.25M-HBr+0.5M-HNO，の混酸溶液を加えてマトリックス元素を溶出させたのち、超純水を

流して、 Pb を単離・回収した。その後、 1%-HNO，溶液とし、 MC-ICP-MS (Thermo F祖国g阻N叩tune、

高知コアセンター)にて Pb 同位体比を測定した。

3. 結果

3- 1.泥炭コアの年代決定

3 -1-1. 14C 年代

泥炭コアの 14C 年代測定結果を図 2a に示す。コア最下層 (39.0-40.0 cm) の有機物仇AA処理し

た泥炭有機物。以降、“泥炭有機物"と呼ぶ)は 5050 BP を示し、上層に向かい年代は若くなる。

表層部 IOcm の 14C 年代値は 880~1230BP でほぼ一定であった。この 14C 年代値に基づく堆積速度

は 20-40 cm で 0.14 mm/yr、 10却 cm で 0.03 mm/yr であった。深度 3 cm、 6cm の植物片の 14C 年代

値はそれぞれ、同じ層準の泥炭の有機物の 14C 年代値とほぼ同じであるが、深度 10cm、 40cm の植

物片の年代値は、同層準の泥炭有機物の年代値より約 500 年、約 700 年若かった。沼周辺に自生す

る植物の 14C 濃度は 104~ 1O5 pMC、沼水(表層水)中の有機懸濁物、溶存炭素の炭素濃度はそれ

ぞれ 5.2 mgC/kg、 0.14mgC/kg、 14C 濃度はそれぞれ 104~105pMC、 102pMC であった。
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. Fig. 2. Core dating: (a) Depth profile of 14C age of the peat core and plant fragment in the peat, 
(b) depth profile of excess 21OPb, and (c) plots of 137CS against 210Pb age. 
図 2. コアの堆積年代 (a)泥炭有機物、植物片の 14C 年代の深度分布 (b) excess 210Pb 深度分布

(c) 210Pb 年代に対する 137CS 経年変化

3 -1 -2. 21"Pb' 137Cs 年代

exc田s 21"Pb スベクトノレ強度の深度分布を図 2b に示す。 21"Pb 強度は表層から深層に向かい指数関

数的に減少している。深度 16 cm において ex問団 21"Pb の検出限界レベルとなっている。近似置線

から求めた堆積速度は1.1 mmJ戸であった。この 21"Pb 年代に対し、 137Cs スベクトル強度の経年変

化を図 2c に示す。 137Cs 濃度は、 1964 年頃から 1982 年頃に急激に増加し、 1996 年以降再び増加し

ている。

3-2. Pb 濃度・同位体比

泥炭のバルク試料の鉛の濃度と同位体比、塩酸+硝酸(濃度)の混酸溶出成分の鉛濃度、バルク

試料の Pb / Sc 濃度比の時系列変化を図 3 に示す。 1昆酸溶出成分の Pb濃度、親石元素の Sc で規格

化した Pb/Sc 比は、バルク試料における自然由来の鉛(珪酸塩成分の鉛)の寄与を除外しており

(Shotyk et al.. 1998) 、人為起源鉛の寄与の評価に利用できる。混酸溶出成分の鉛濃度、 Pb/Sc とも

に 21"Pb 年代に換算して西暦 1880 年頃増加し始め、 1960 年頃急激に増大し、 1995 年以降さらに増

加する。これに伴い、鉛同位体比 e師PbP07Pb、 208Pbp07Pb、 2師pb戸田Pb)も大きく変化しており、人

為起源鉛の寄与が示唆される。

4. 考察

4- 1.泥炭コアの堆積年代

4-1-1. 14C 年代

表層部 10 cm では泥炭有機物が一定かっ古い 14C 年代値 880~1230 BP を示す(図 2a) ため生物

撹乱による均質化の可能性が考えられるが、 Pb 濃度や Pb 同位体比(図 3) 、 C/N比(未公表データ)

などに大きな変化が見られるため、生物擾乱による 14C 濃度の均質化の可能性は考えにくい。表層
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A 
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Fig.3.τíme seri田 ofconcentration and isotope ratios of lead in the Otadomari peat core. 

図 3. オタドマリ沼泥炭コアの鉛の濃度、同位体比の経年変化

部 10cm の excess 21"Pb や 137cs は、過去 150 年以内に堆積したことを示しており(図 2b、 2c) 、 880

-1230 BP の 14C 年代値とは明らかに矛盾する。したがって、実際の堆積年代より古い炭素年代値

を持つ有機物が連続的に付加した可能性がある。

堆積物中の植物片は、一般的に生物撹乱による上下移動が起きにくく、外来有機物の付加や炭素

成分の置換なども比較的起こりにくい (e.g. ， Okuno et al., 2006) ため、堆積物中のバルクの有機物
に比べ正確な年代を示すとされている。しかし、利尻島泥炭コアでは、植物片が泥炭有機物とほぼ

同じ、古い 14C 年代値を示す層準がある。また、一部の植物片試料に対し 17.5%-NaOH によるセル

ロース抽出も試みたが、セルロース成分を全く抽出できなかったことから、オタドマリ沼泥炭中の

植物片中の有機物は分解が進行し、また、炭素成分の置換が進行していると推察される。

堆積物中 14C 年代が実際の堆積年代より古くなる例は琵琶湖の堆積物などでも報告されている

(e.g., N血mura et al., 1986)。このような古い炭素年代を持つ成分の湖沼堆積物への付加過程とし

ては、一般的に次のようなものが考えられる。まず、有機物の供給源としては、周辺に生息する植

物、大気から直接河川|水や湖沼水に溶解した重炭酸イオン、石灰岩から河川水や地下水に溶け出た

重炭酸イオン、周辺の古土壌や古い堆積岩層に含まれる有機物、などが考えられる。後者 2つは古

い炭素成分を供給する可能性がある。古い炭素が付加する過程としては、湖沼に供給された炭素成

分が湖沼内を一定期間滞留することにより、堆積時に実際の堆積年代より古くなる可能性(リザー

パー効果)、堆積した有機物や炭酸塩が分解または溶解することにより生じた二酸化炭素や腐植酸

が、間隙水を介して下層から上層に移動し、再固定されることで堆積物中の有機物の 14C 年代が堆

積年代より古くなる可能性(初期続成作用)が考えられる。琵琶湖の上記研究例では、 14C 年代値

が古くなる要因として、周辺の古土壌や古い堆積岩層に含まれる古い 14C 年代値を持つ有機物の湖

底への流入、琵琶湖周辺に分布する石灰岩から溶け出た 14C を含まない重炭酸イオンの湖水への付

加などが考えられている。

オタドマリ沼の泥炭有機物の 14C 年代値が実際の堆積年代より古くなる要因を検討する。

まず、沼の周辺に現在生息する植物について、オタドマリ沼周辺の植物の 14C 濃度 104~105pMC

は現在の日本列島における植物の 14C 濃度 (e.g. ， N也amuraet al. , 2008; Shibata et al., 2005) とほぼー
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致している。すなわち、沼周辺の植物は現在の大気 14c 濃度を保持しており、古い炭素の供給源で

はない。

次に、沼水中の有機懸濁物、溶存炭素について、それぞれの 14C 濃度 104~105 pMC、 102 pMC 

は現在の大気 14C 濃度、沼周辺の植物の 14C 濃度と一致している。利尻島には石灰岩や古い有機物

を含む堆積岩がないため、古い溶存炭素の付加はなく、オタドマリ沼の溶存炭素の 14C 濃度が現在

の大気の値と一致すると考えられる。

このように、沼周辺に自生する植物、溶存炭素、沼水を滞留する有機懸濁物は、オタドマリ沼の

泥炭有機物の 14C 年代値を古くする要因ではない。したがって、周辺の古土壌の流入や、堆積後の

有機物の分解・再固定などが、オタドマリ沼泥炭有機物が古い炭素年代を持つ要因である可能性が

ある。この古い炭素年代の要因解明のため、今後、周辺土壌などの 14C 年代などを検討する必要が

ある。

4-1-2. 210pb ・ 137Cs 年代

exc田渇 21ヤb は表層から深部に向かい減少しており、生物撹乱による表層部分の均質化は認められ

ない(図 2b)o ex悶s 210pb から算出した堆積速度(1.1 mm!yr) は、オタドマリ沼周辺の湿原の堆積

速度(浦沼湿原: 0.69 mm!yr; 南浜湿原: 1.09 mm!yr、 Igarashi， 2006) と類似しているロ表層の年代

を試料採取した 2009 年とすると、深度 16cm における年代は 1860 年である。

オタドマリ沼泥炭コア表層の 210pb 濃度 (3290Bq勾)は、世界の様々な地域から報告されている

泥炭表層の 210pb 濃度(150~300Bq/kg: e.g., Roux and Marshall, 20日)よりも遥かに高いが、オタド
マリ沼の 210pb のインベントリーは 5600 Bq/m2であり Rouxand Marshall (2011)が報告している 4500

~6000 Bq/m2 と一致する。オタドマリ沼の堆積速度は 1.1 mm!yr で比較的小さいため、このような

高い 21ヤb 濃度が泥炭表層部で検出されたと考えられる。以上のことから、オタドマリ沼泥炭中の

210Pbについて、沼周辺の地表に一度堆積した 210pb がオタドマリ沼に移動・集積した割合は少ない

と考えられるロ

137Cs は、 1940 年頃からの核実験により大気中に放出され、大気中降下物の 137Cs 濃度は 1963 年

にピークを迎えている (e.g. ， N紘amuraet al., 1986) 0 137Cs も 210pb 同様、湿性乾性沈着により大気か

ら地上へと降下し堆積するため、堆積物中の 137Cs 濃度は 1963 年頃にピークを示すことが期待され

る。 210pb 堆積年代に基づくと、オタドマリ沼泥炭コア中の 137Cs 濃度の一度目のピークは 1982 年頃

であり、大気中降下物の 137Cs 濃度のピーク年代とは約 19 年の差がある(図 3b) ロ 1982 年のピーク

以降も高い 137Cs 濃度を示すが、壊変補Eを行った 137Cs 濃度では 1982 年以降減少している。ただ

し、その 137Cs 値の減少幅(約 20%) は、大気降下物の 137Cs 濃度の減少幅 (90%以上)より大幅に

小さい。一方、泥炭コア中の 137白濃度が急激に増加し始めた時期は 1964 年頃であり、これは大気

137Cs 濃度のピーク年代と一致するロ

このようなオタドマリ沼の 137Cs濃度のピーク年代と大気中降下物の 137Cs 濃度のピーク年代のず

れの要因として、一度地表に固定された 137Cs がある程度の時間経過後に湖沼へ移動し再固定して

いることが、一つの可能性として考えられるロこの場合、 137Cs のインベントリーは大気 137Cs 降下

量から見積もられる値より大きくなるはずである。しかしながら、オタドマリ沼の 137Cs インベン

トリーは 662 Bq/m2 であり、札幌における 90Sr インベントリー(1028 Bq/m2: Momoshima et al., 2008) 
から見積もられる 137Cs インベントリー(1645 Bq/m2) より小さいことから、この可能性は低い。 2

つ目の可能性として、 137Cs が堆積後に拡散していることが考えられる。オタドマリ沼の泥炭コアで

は、核実験の始まる 1940 年以前の層準にも 137Cs が検出されている。 137Cs は他の放射性核種に比べ
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ると堆積物の深部まで侵入やすい (e.g. ， Holby and Evans, 1996) ことが知られており、三重県英虞
湾の堆積物 (Momoshima et al. , 2008) でもこのような事例が報告されている。 Cs は Pb とは異なり、

間隙水に溶け出しやすく、間隙水中を移動しやすいため、分子拡散で期待されるよりも大きく移動

する (Momoshima et al. , 2008) と考えられており、オタドマリ沼の泥炭中においても同様に 137Cs

の移動があったと考えられる。

以上のように、オタドマリ沼泥炭の 137Cs のピーク年代は、大気中降下物の 137Cs 濃度のピーク年

代とは多少ずれがあるが、 137Cs 濃度が急激に増加し始めた時期と excess 210Pb から求めた堆積年代

は比較的整合的であることから、 excess 210Pb から求めた堆積年代は信頼性が高いと考えられる。

210Pb 年代に基づくと、表層部 16cm は過去約 150 年間に堆積したと推定される。

4-1-3. 泥炭コアの堆積年代決定

16 cm 以深については、 excess 210Pb が検出されないため、 16 cm 以深の堆積年代の推定方法を検

討する。表層部 10 cm では、 14C 年代値と 210Pb 年代値の聞に一様に約 1000 年の差がある(図 2) 。

古い炭素成分の 14C 濃度とその堆積量または付加量が常に一定と仮定すると、泥炭有機物の 14C 年

代値が実際の堆積年代より常に 1000 年古くなる。しかし、 10.0"'-'16.0 cm深の堆積年代を、泥炭有

機物の 14C 年代値を 1000 年若返らせることで決定した場合、 210pb 年代値と矛盾が生じる。すなわ

ち、 14C 暦年代値 (cal AD) から 1000 年若返らせた年代値と 210pb 年代値に 120~1770 年の差が生

じることから、古い炭素成分の 14C 濃度とその堆積量または付加量は一定ではないと考えられる。

また、 10.0"'-'16.0 cm 深の 14C 年代値に上下の逆転も見られる。以上のことから、オタドマリ沼の泥

炭については、泥炭有機物の 14C 年代値を使った堆積年代の推定はできない。上述した通り、表層

部 16cm の 210Pb 年代の信頼性が高いことから、本研究では、 16cm 以深も表層部の堆積速度と同じ

く一定であると仮定し、 40cm 長の泥炭コアの堆積年代を決定した。

4-2. 利尻島へ大気輸送される鉛の量および供給源の時系列変化

鉛濃度と鉛同位体比の変化パターン(図 3 ， 4) から、これらの時系列変化は 4 つの期間 A (1650 

"'-'1880 年)、 B (1 880"'-'1960 年)、 C (1 960"'-'1995 年)、 D (1 995"'-'現在)に区分できる。各期間の鉛

の起源についてそれぞれ考察する。
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Fig. 4. Variation of Pb isotopes of the Otadomari peat core. 

図 4. オタドマリ沼泥炭コアの鉛同位体比変化
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4-2- 1.自然起源の鉛(期間 A: 1650~1880 年)

この期間、泥炭試料中の混酸溶出成分の鉛濃度は低く、ほぽ一定であり、バルクの Pb/Sc 比、鉛

同位体比もほぼ一定であった。この鉛の同位体比は、利尻島の玄武岩 (Shibata et al., 1997) とユー

ラシア大陸起源のレス(Jon田 et al., 2000) の混合で説明できる。それぞれの鉛濃度 (Ga1!et et al., 1996) 

と同位体比より、この泥炭試料中の鉛の利尻島玄武岩とレスの混合比率は約 3:2 と見積もられる。

期間 A にオタドマリ沼に供給された鉛はこれらの自然由来の鉛が大部分を占めると考えられる。こ

の鉛濃度、鉛同位体比は人為起源鉛の寄与を評価する際のパックグラウンドになる。

4-2-2. 人為起源鉛の寄与の開始(期間 B: 1880~1960 年)

1880 年から 1920 年にかけて、混酸溶出成分の鉛は 4ppm から llppmへと徐々に増加し(図 3) 、

それに伴いバルクの Pb/Sc 比、鉛同位体比も変化していく(図 4)0 1880 年ごろに人為起源鉛の付

加が始まり、 1920 年頃までの聞に徐々に増大したことを示している。

1870~1920 年頃、日本では大量に輸入されていたオーストラリア産の鉛鉱石が、大気中に放出さ

れていた。この影響は東京湾の堆積物コア (H立却 et al., 1986) や小竺原諸島のサンゴ (lnoue 阻d

T田i凶zu， 2008) の鉛同位体比の記録にも顕著に見られ、オーストラリア産鉛鉱石の同位体比

(Cumming et al., 1975) に近づくようにシフトする。この期間のオタドマリ沼泥炭の同位体比はオ
ーストラリア産鉛鉱石の同位体比とは明らかに異なる方向へ変化していることから、この鉛濃度の

増加、同位体比の変化は日本列島起源の人為鉛によるものではないと考えられる。期間 A の鉛は利

尻島玄武岩の風化砕屑物とユーラシア大陸起源の黄砂を起源としており、オタドマリ沼泥炭にはユ

ーラシア大陸から大気輸送される物質が堆積している。このことを考慮すると、人為起源の鉛につ

いても同様にロシア、中国などユーラシア大陸から輸送されていることが予想される。

この期間の泥炭の Pb 同位体比の変化は、ロシア・カザフスタンの鉛鉱石、石炭の値 (Mukai et al., 
2000 とは異なる方向であるため、シベリア方面からの人為起源鉛の寄与は小さいと考えられる。

泥炭の Pb 同位体比は、中国の弘、鉱石・石炭などの値(Zhuet al., 1995; M北ai et al. , 1993) へと近づ
くように変化している。利尻島に降下・堆積した人為起源の鉛は、特に、中国南部から揚子地域で

産出された鉛鉱石(Zhuet al., 1995) や中国北部産の石炭から生じた鉛 (M北ai et al., 1993) が寄与
している可能性がある。

4-2-3. 人為起源鉛の急激な増大(期間 C : 1960~1995 年)

1960年から 1975年にかけて、混酸溶出成分の鉛の濃度は 13ppmから 31ppmまで急激に増加し、

バルクのPb/Sc 比も大きく増加する。バルクの同位体比も、期間 B とは異なる方向へと大きくシフ

トする。 1975 年以降、 1995 年までは、 Pb の濃度、同位体比ともに大きな変化は見られない。

この時期の利尻島の鉛同位体比の変動パターンは、東京湾堆積物や小笠原諸島のサンゴに見られ

る加Pb/却7Pb 増加方向への同位体比変動 (H回o et al., 1986; lnoue 阻dTan町田u， 2008) とは異なり、

206pbP凹Pb は減少している。東京湾や小笠原諸島では、日本列島起源の人為起源鉛の寄与が大きい

が、利尻島では期間 C においても日本列島で放出された人為起源鉛の寄与は小さいと考えられる。

したがって、 1960 年以降の泥炭中の鉛濃度と同位体比の大きな変化は、利尻島に輸送される人為起

源鉛の供給源がユーラシア大陸内で大きく変化したことによると推察される。

利尻島泥炭の鉛同位体比は、ロシア圏内の大気浮遊性粒子の値 (Bo!血0官官 et al. , 2001, 2002) と

中国北部の大気浮遊性粒子の値 (M此副 et al., 2000 の聞を、より中国北部の大気浮遊性粒子の値
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に近づく方向に変化する。すなわち、 1960~1995 年では中国国内で大気放出された鉛に加え、ロシ

ア園内で放出された鉛が利尻島に輸送され、降下していると考えられるロ

4-2-4. 人為起源鉛の再増大(期間 D ・ 1995~現在)

1995 年以降、利尻島泥炭の混酸溶出成分の鉛は再び急激に増加し、 2005 年には 38ppm と最大と

なる。バルクの Pb/Sc 比も大きく増加し、同位体比も期間 C の変化とはやや異なる方向へと変化す

る。

この期間の鉛同位体比も、現在日本で観測されている大気浮遊性粒子の値 (Bol血o伽 et al., 2001 , 
2002) とは異なる方向へと変化しており、これは期間 B、 C と同様、日本で放出された人為起源鉛

の利尻島泥炭への寄与が小さいことを意味する。

期間 D の利尻島泥炭の鉛同位体比は、期間 C に比べ中国北部の大気浮遊性粒子の値により近づ

く方向に変化している。すなわち、中国北部で放出された鉛の寄与がロシア起源の鉛より相対的に

大きくなったと考えられる。小笠原諸島のサンゴでも、 1980 年以降は日本列島における人為起源鉛

の排出量が減少したためその寄与が減少し、中国の大気浮遊性粒子の寄与が確認されている(Inoue

岨d T，阻mizu， 2008)。中国圏内における産業が急激に発展を遂げ、中国圏内で大気中に放出される

鉛量も増加したために、ユーラシア大陸から利尻島に大気輸送される鉛は、ロシア起源に対し中国

起源の寄与の割合が大きくなったと考えられる。

5. まとめ

利尻島泥炭コアの鉛の同位体比の時系列変化より、利尻島に降下・堆積した鉛は、日本国内で人

為的に放出された鉛の影響が小さく、圏外で放出された鉛の寄与が大きいことが示唆された。具体

的には、同位体比の時系列変化より、利尻島に過去 120 年間に降下・堆積した鉛は、偏西風の風上

に位置する中園、ロシア圏内で人為的に放出された鉛の大気降下物の寄与が大きく、特に、中国で

の鉛利用の変化をより強く反映していることが示された。このことから、利尻島オタドマリ沼の泥

炭コアはユーラシア大陸から大気輸送される越境鉛の歴史的変遷を明らかにするために有用と考

えられる。日本列島内に降下する大気浮遊性粒子は、北部と南部ではユーラシア大陸各国で放出さ

れた鉛の寄与率が変化する (Nak阻o et al., 2006) と言われている。今後、ユーラシア大陸から日本
列島・太平洋への越境汚染の歴史的変遷の全貌を解明するためには、日本列島の日本海側で対象地

域を広げ、さらなる調査を進めることが必要であろう。
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日本語要旨

ユーラシア大陸から日本列島・太平洋へ輸送された越境鉛の歴史的変遷を解明するため、北海道

利尻島の泥炭から採取したコアの鉛の濃度および同位体比から、鉛の供給源解析を行った。まず、

21"pb、 137Cs 法により泥炭コアの堆積速度を決定した。求められた堆積速度(1.1 mm1yr) は周辺の

泥炭湿地の堆積速度の報告値に近い値であり、信頼できる年代値と考えられるロコア (40 cm 長)

の最下層の堆積年代は西暦 1650 年であり、過去 350 年間の記録に相当する。一方、泥炭表層部の

14C 年代は 21"pb、 137Cs 年代と比較し約 1000~5000 年古く、 14C 年代は実際の堆積年代を表していな

いと考えられた。

鉛の濃度はコア最深部から表層に向かい 4ppm から 60 ppm へと増加し、鉛同位体比却"Pb/却7Pb、

208Pbl'町Pb は低下していることから、現在に向かって人為起源鉛が増加していることが推察された。

泥炭に含まれる自然起源鉛は、島内の玄武岩起源の物質と大気輸送された中国大陸起源の風成塵の

混合であり、 19 世紀後半以降は、人為起源鉛の寄与も受けていた。泥炭の鉛同位体比の特徴から、

日本本土で人為的に放出された鉛の寄与は小さく、中国とロシアで放出された鉛が主に寄与してい

ることが示唆された。




