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Ⅰ 序論 

様々な発生源から環境中に放出された汚染物質は、

周辺または遠方に運ばれて降下する。水圏に降下した

場合は、汚染物質が再度移動する可能性もあるが、最

終的には堆積物に保持される。そのため、堆積物には、

過去から現在までの様々な発生源から負荷された汚染

物質が蓄積されていると考えられる。 

そこで本研究では、水圏の堆積物（底質）と、その堆

積物に含まれる鉛の安定同位体比に着目した。鉛の安

定同位体比は、鉛の産地や生成年代により異なるため、

鉛の由来について議論できる。また、堆積物には過去

の環境汚染の履歴が保持されていると考えられるため、

その重金属濃度や鉛同位体比を分析することにより、

周辺環境における重金属の負荷の有無とその程度、そ

してその負荷の要因を解明することが可能となる。 

しかし、人為的活動により環境中に放出された重金

属は、水圏へと移行して直接的に堆積物に負荷される

だけではなく、一度地表に沈着した後に再度巻上げら

れる等により移動して水圏へと移行する場合や、他の

地点で水圏へと移行したものが流されてくる場合など、

様々な経路を経て間接的に堆積物に負荷される場合

がある。本研究では、このように人為的活動により環境

中に放出された重金属が直接的または間接的に堆積

物に負荷されることを、総称して人為的放出由来と呼

び、このような要因で堆積物に負荷された重金属を人

為的放出由来の重金属と定義する。また堆積物には、

汚染されていない（人為的放出由来の重金属が負荷さ

れていない）土砂等が自然流入することにより、その土

砂等中に存在する天然の重金属も含まれる。本研究で

は、このように土砂等が自然流入することにより堆積物

に含まれる天然の重金属を、天然由来の重金属と定義

する。堆積物には、人為的放出由来の重金属と天然由

来の重金属とが混合して負荷されており、それらを総

合した堆積物中の重金属を、本研究ではトータル由来

の重金属と定義する。以下、特に断りのない場合は、

重金属とはトータル由来の重金属を意味する。 

Ⅱ 堆積物コアを用いた重金属負荷の

歴史的な変遷と時代的背景の把握 

大阪市のため池である長池と大阪城外濠、そして長

崎県西山貯水池で採取した堆積物コアについて、深

度ごとの堆積年代を求めるとともに重金属濃度を測定

し、重金属負荷の歴史的な変遷を明らかにした。その

結果、堆積物コア中の重金属濃度は、高度経済成長

期に増加し、逆に公害対策基本法の施行に代表され

る環境対策が強化されると減少する場合が見られると

いった、周辺環境における汚染の歴史を反映していた。

大阪城外濠で採取した堆積物コア（外濠コア）では、

1945 年の層に大阪城に隣接する砲兵工廠が戦争時に

空襲を受けたことにより放出されたと推測される重金属

の濃度増加が見られた。また、長崎県西山貯水池で採

取した堆積物コア（西山貯水池コア）では、Pu と Cs の

放射能が大きいために原爆の影響が示唆される層に

Pb 濃度のピークが見られたり、1982 年の水害時の層で

は重金属の濃度が減少する傾向が見られた。このよう

にコア中重金属濃度の経年変化が、推定した堆積年

代とその時代的背景によく一致していることから、年代

測定結果の信頼性を向上させる結果が得られた。 

さらに統計的解析により、重金属負荷の要因やその

由来、そして重金属濃度から読み取ることができる環境

（鉛負荷）情報を明らかにした。外濠コアでは天然由来

の影響の大きさを意味する主成分や、石油の消費に強

く関連した産業活動の発展を示唆する主成分が抽出さ

れた。これらの主成分の値から、過去 200 年間で最も

人為的影響が強かったのは戦争であることが明らかと

なった。また、長池で採取した堆積物コア（長池コア）と

西山貯水池コアでは、重金属濃度間の相関係数やクラ

スター分析の結果より、同じ発生源・機構による負荷が

推測される元素グループに分けることができた。しかし、

長池コアと西山貯水池コアでは、重金属濃度間の相関

が全く異なる傾向を示すため、重金属の負荷の要因は

コアにより大きく異なると考えられた。 
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Ⅲ 堆積物コア中トータル由来の鉛の同位体比

を用いた環境鉛汚染の歴史的な由来の識別 

堆積物コア中トータル由来の鉛の同位体比により、

環境鉛汚染の歴史的な由来を識別した。その結果、天

然由来の鉛の同位体比が明らかにされ、また人為的放

出由来の鉛が負荷されると鉛同位体比も変化するとい

った鉛の由来や汚染の要因を判別することができた。

また、距離が大きく離れた地点同士の天然由来の鉛の

同位体比がほぼ同じであることから、日本における天

然由来の鉛の同位体比は、ある一定の値を示すことが

示唆された。さらに、長池コアのトータル由来の鉛の同

位体比は、日本産の鉛の同位体比の範囲とは大きく異

なるため、1930 年代以降に長池に負荷された鉛は、い

ずれの年代も外国で精錬された鉛を含んでいることや、

1944 年に大阪城外濠に負荷された鉛は、1945 年に砲

兵工廠が空襲を受けたことにより放出された鉛と同じ同

位体比であるため、砲兵工廠の産業活動が原因である

こと、なども明らかとなった。 

しかし異なる地点のコアでは、トータル由来の鉛の同

位体比に差が生じた。これは、堆積物中の鉛は、人為

的放出由来の鉛と周辺から自然流入した土砂等に含

まれる天然由来の鉛とが混合されているため、その同

位体比も、人為的放出由来の鉛と天然由来の鉛のそ

れぞれの負荷量に応じた平均値となるからである。 

Ⅳ 堆積物コア中の人為的放出由来の鉛

の同位体比を推定する手法の提案 

人為的放出由来の鉛を抽出してその同位体比を推

定する手法を提案した。またこの手法を実際に堆積物

コアに適用し、環境鉛汚染の歴史的な由来について検

討した。さらに外国産鉛の寄与分のみを平均した同位

体比と日本産の鉛の寄与割合も求めた。その結果、

1920 年代から 1950 年代にかけては、日本における人

為的放出由来の鉛の同位体比は、様々な発生源から

放出された鉛が平均化されて、ある一定の同位体比を

示す可能性が考えられた。これは、1920 年代から 1950

年代の外国産鉛の寄与分のみを平均した同位体比に

差がないことからも推測される。 

大阪城外濠コアの 1915 年以前の人為的放出由来

の鉛の同位体比（図 1）は、日本産の鉛鉱石の同位体

比の分布範囲に極めて近いため、大阪城周辺では、

1915 年以前は主に日本産の鉛が使用されていたと考

えられる。日本産の鉛の寄与割合は 70％以上と推測さ

れた。また、戦争時に砲兵工廠が空襲を受けたことによ

り大阪城外濠に負荷された鉛は、当時周辺環境に負

荷されていた鉛と同じ同位体比であると推測されたが、

人為的放出由来の鉛の同位体比や外国産鉛の寄与

分のみを平均した同位体比も、1945 年の層が前後の

層と値に差が見られないことから、推論の妥当性が示さ

れた。 

西山貯水池コアの人為的放出由来の鉛の同位体比

（図 2）は、1910 年代から大きい値を示すことから、周辺

では 1910 年代から外国産の鉛が使用されていた可能

性が考えられた。また、西山貯水池コアの外国産鉛の

寄与分のみを平均した同位体比は、原爆の影響が残

存する層では、原爆の影響のない層と大きく異なって

いた。そのため 1945年には長崎原爆によって発生し環

境中に放出された鉛が主に負荷されており、またその

同位体比はそれまでとは大きく異なることが推測された。

1982 年の水害時の人為的放出由来の鉛の同位体比

は、天然由来の鉛の同位体比に極めて近く、また狭い

範囲に分布したことから、水害時に大量に流入した土

砂等に含まれていた天然由来の鉛の同位体比の影響

を、強く反映している。さらに西山貯水池コアの 1976 年

から 1999 年までの外国産鉛の寄与分のみを平均した

同位体比は、水害時の層も含みほぼ同じ値であった。
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そのため、水害時に負荷された鉛は、土砂等に含まれ

る天然由来の鉛を除くと、当時産業活動により周辺環

境に負荷されていた鉛であると推測される。 

西山貯水池コアの1999年の人為的放出由来の鉛の

同位体比は、日本の大気エアロゾル中の鉛同位体比

に近く、特に年代の近い 1997 年につくばで観測された

大気エアロゾル中鉛同位体比とほぼ同じであることから、

西山貯水池周辺における当時の大気エアロゾル中の

鉛同位体比を反映していると考えられる。また、西山貯

水池コアの2005年の人為的放出由来の鉛の同位体比

は、中国や韓国の大気エアロゾル中の鉛同位体比に

近いことから、越境大気汚染の可能性が考えられた。 

Ⅴ 総括 

本研究の意義は、過去の環境汚染の履歴を保持し

ていると考えられる水圏の堆積物（底質）と、鉛の由来

を識別することが可能となる鉛同位体比とに着目し、周

辺環境における過去の人為的鉛汚染の有無とその程

度を明らかにする工学的手法を提案したこと、さらには

同手法を実際に柱状堆積物試料（堆積物コア）に適用

することで手法の有用性を確認したことにある。以下に、

人為的放出由来の鉛の同位体比を推定する手法の有

用性について示す。 

人為的放出由来の鉛の同位体比を推定することで、

トータル由来の鉛の同位体比で議論する場合に比べ、

年代間の同位体比の差が顕著となり、より鋭敏に鉛の

負荷の要因を検討することができた。これは、天然由来

の鉛の寄与を補正することにより、鉛同位体比の経年

変化の相違をより鋭敏に表示できるためである。人為

的放出由来の鉛の負荷は、トータル由来の鉛の同位

体比で議論するより、人為的放出由来の鉛の同位体比

で議論する方が、鉛同位体比の差が顕著になるため、

より詳細な議論が可能となる。また、人為的放出由来の

鉛の同位体比は、天然由来の鉛の影響が除外されて

いるため、異なる地点の鉛同位体比の値を直接的に比

較することが可能となる点や、鉛の蓄積量と独立して議

論が可能である点が、トータル由来の鉛の同位体比に

比べて優位である。 

また、人為的放出由来の鉛の同位体比は、トータル

由来の鉛の同位体比に比べ、外国産の鉛の寄与がよ

り直接的に反映されることも優位な点である。実際、人

為的放出由来の鉛のうち、外国産鉛の寄与分のみを

平均した鉛の同位体比を推定することにより、最も寄与

が大きい産地を推定することが可能となった。さらに、

人為的放出由来の鉛の同位体比が類似している場合

でも、外国産鉛の寄与分のみを平均した鉛の産地が異

なるケースでは、鉛の負荷の要因が異なっていることを

明らかにできた。また、人為的放出由来の鉛の同位体

比に占める日本産の鉛の寄与割合を求めることで、推

論の信頼性を向上させることができた。 

このように、本研究で提案した手法は、底泥堆積当

時のコア周辺の環境中における人為的放出由来の鉛

の同位体比を推定でき、また異なる地点であっても、人

為的放出由来による鉛の堆積特性を比較・議論するこ

とが可能となる、極めて有効な手法であるといえる。 
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