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カナダ，スウ．＞こ岬ヂン，スイスにおいて，25m以下  

の船舶への伐用賂止や魚班嚢殖資材への使用賀正など  

に関する法的な規制措置がとられている（里見・隠れ  

1992）．   

山方，図柄では，平成2年（1990年）に高い濃縮性  

を持つTBTO（トリプチルスズ＝勇・キシド）が化審  

法（化学物質の審査及び製造等の規制に関する法律，  

通商麗紫省所幡）の箪1孤爛感化学物質に指定され，  

製造・輪入が独lニされた．次いで，同年にTBTO以  

外のrrBで化合物13後類，rl－Pl予化合物7棟煩が化審  

法の箪2稜職莞化学物質に指ラ迂され，行政上の税制が  

強イヒされた．その後，各業界のイ吏用lき瀾と行政指導が  

相まって，現在では外紙船を除き伐j！ほれていないと  

もいわれている（環境庁リスク対策検討会，】998）．   

しかし，九州矧夏を・甘心とした繹ほ糾射内摺での調査  

川こ上，1999；軋ヒら，投稿中）では，比腫的商い淡  

度のTlきrrが水中や底泥ゃから検出されている．現在  

でも，規制のないド那こ船級を膠く外剛投でほ有機スズ  

含有塗料が使用されているが．検出された高波度はこ  

のような外掛取ぬ架のものなのか，あるいはそれ以外  

に起源を持つものなのかほ宛かでなく，そのため対策  

も立てにくいのが現状である．  

緒  

有機スズ化合物（トリブナルスズけBT），トリフユ  

ニルスズけP′r））を合着する防汚塗料郁わが国で使  

用が開始された時期ほ，昭和卸年代半ば頃からといわ  

れている．従軋 給料成での独英生産現場においてほ，  

漁場に設】；致された泰栖ぎ関連施設をはじめ，宛i妙齢漁英  

などの大型の漁網・綱に付着する繁殖力の強い汚拍塵  

物の除去に多くの労力を勤やしてきた．そのため，殺  

生物剤として有効な有粍スズ化合物は，主に沼倉底防汚  

鎗料や漁凝肇誓断綱l等に幅広く用いられるようになった．  

Lかし，1昭和150研七になってから，有機スズ化合物ほ  

環境坤で広く残留し，特に生領海濃紺性が商いこと，外  

隊挽肉分泌挽劇作用があることなど知られるようになっ  

た（里見・隊軋1992）．外因性内分泌撹乱物質いわ  

ゆる畷墟ホルモン（endocrine disruptors，hor－  

mone mimics，enVionmentalhormon¢S）であ  

る．   

そのため，園外においては，昭和57年＝982年）に  

フランスが有機スズ化合物を含有した船底鎗率…トの長さ  

25m以下の小型船への恍用を法律で誤止したのをは  

じめ，昭利62年（1987年）以降，アメリれ イギリス，  

＊九州大学大学院生物資源環境科学府生物機能科学専攻淘洋生命化学講座水洗染物環境学研究姦  

＊Laboratoryoryish8riesEnvironmentalScience，DivisionorMarineBiologlealChemisもry∴D針   
partmenもOrBioscienceand Biotechnology，GraduaとeSchoolorBiresouree and Bioenvironm－   
enもalSciences，Kyushu Univ8rSity，Fukuo】くa812－8581  
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本研究では，有機スズ化合物としてTⅣrを取りJ  

げ．抑リヨ海北郎湘戎を対象に環境動態モデルを構築し，  

これを用いた数値突放によって，まず，実測され美  

′rBT濃度からTⅣ‖鋸酢放を逆灘滋する．次に，得ら  

れた逆紙産経廉をヨ】§にrlⅦTの環機動態を明らかにし，  

さらに想蒐シナリオに基づく将来予測せ行う．なお，  

逆推充には遺伝購アルゴリズム（GeneticAlgorithm，  

GA）を用いる．GA」お生物の進化過程を抽象化した  

アルゴリズムで，様々な擬適化‡甘題に柔軟に対応でき  

るぷを特長とする．   

なお，本研究を遂行するにあたり，本学農学研究院  

生物機能科学部門・本城凡夫教授および大嶋雄治助手，  

生産料蔑称学部門・大坪政美教授に水環境ヰのでBT  

の環境ぬ腰のモデリングに関して様々なご肋笛を1好い  

た．記して謝意を表します 

モデルと解析方法  

1．計算対象海域   

有明淘の長崎県多比良≠熊本粍長洲ライン以北．淘  

域而魯6】〉8km2を首巨男：対象とする 〈l裳】1）．井上  

（1999）は，称橡域を対象に水lいや底泥中のTI3T濃  

度の観潮ほ1998如こ行っている．1998年の観測は漕艇  

那の筑後川河l二1域や三池港他党を中心に嚢施され，水  

中漉度（総漉度衆瀾）のさi明イ【掴‡謂．7ダgノ／m3，底泥  

嚢層都（俵泥東面2em）の平j■好個が4，382．0／上g／m3  

（吸着懲濃度39．4〃gパくg）という比棟的商い濃度が渕  

盤されている．以上の覿経渕データをT‡椚1環境動態モ  

デルの検証に川いる．   

2．1ボックス・マルチコンパートメントモデル   

水の流れやそれに伴う物欝の流れは．本来，三次元  

的であるため，これら計正碓に表現しようとすると，  

複封ほ備数分方程式糸となる（例えば平松，1994）．  

しかし，本研究で対象とするT】うでの動態に関してほ，  

現地での観測傭沌少なく，個々の瀦週杜に関する実験  

的知見も未だ充分でない．このような不明の部分が多  

い現象を耽り扱う場合，稜純な偏微分方程式系は得策  

ではなく，むしろ槻略約な全体像さえも見失ってしま  

う免除牲がある．そこで，TB′rの環機動態と運命の  

平均的な大枠をつかむことを主目的として以下のモデ  

リングとする．   

すなわち，図2に示すように，対象海域を1ボック  

スとし，このボックス内を，表面ミクロ層コンパ…ト  

メント，水コンパーートメント，浮泥J習コンパートメン  

ト，底質コンパ…トメントの4コンパートメントで表  

現する（済境庁水質保全軋】990；渡辺ら，1989）．  

コンパートメント閏は∴脱皮差・濃磯勾配によるT】うで  

輸送（境膜愉送と拡散），物禦輸送し乳泡の浮上 水  

の移胤底質の巻き上げ，SSの沈軋等）に伴うTI㌢r  

輸送を考魔する．各コンパ…トメント内では非定常平  

衡＝糾jら，1989）む仮克し，様々な一形態で存在する  

Tlヨrl、（溶存態．吸懲悪，生物漉締など）を総還：の変  

化として記述し，分解も考慮する．また，対象海域へ  

のTBでの供給は，船底尊からの教科の胤品】iによって  

永コンパートメントに供給さる溶存態rllBl－と．船底  

教科灘がpaintchipsとして刹撤し浮泥層コンパ…  

トメントに供給される吸着態rI－BTを想発する．また，  

系外からほT8で濃度ゼロの抑【i水が蒐′静的に流人し，  

それと同数の海水が水コンパートメントから系外（外  

海）に瀾川畑‾ると棍発する．なれ yent（1996）に  

よると，スイスの河川水でほ木材の防腐剤起源と思わ  

図1計算対象海域（有明極北部）   
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分解■喝－  

分解敏  

分解一喝－   

王座標（鉛直下向き）   

図2 1ボックス・4コンパ岬トメントモデル  

れるTIヨTが観測されているが，今Ⅰ司の計算では河川  

水のrr王ヨT濃度はゼロとする．また，各コンパートメ  

ントでのTBT濃度ほ，総濃度衆硯（固州液温合状態  

での単位体積に含まれるTBT総慮を，〃g／m3）を採用  

する．   

3．総濃度と溶存態濃度・吸潜態濃度の関係   

底質中の吸着態漉鹿G。ii（i（〃g／kg，剛寸柑持分単位  

質蕊当たりの吸着態＝ⅦT盛）と溶存意浪度Cl＼▼租ter  

（／Jg／m：j，間隙水単位休機当たりの溶存態TBて1数）  

が分配平衡に達していると仮定する．∬を固工液分配  

係数（ニ（吸着態浪度）パ溶存態浪度）ニ（／∠g／7kg）′  

（〃g／m｛5）＝m3／1こg）とすると，  

（－＼＼仙．‥二  
ど＋（1仙ど）乱打  

∬  
Cs。王idニニ  

ぞ十（1山g）p∬  

となる．水中では，SS侶を間隙摩㍉に換算すること  

で，（3）式と（4）式を用いて洛存態と吸着態のTBT澄を  

計算できるが，通常の減湖のSS傭では∈芸1なので，  

（3）式，（4）式から，  

Clも・緻Ier芸Cibはl  

（義。1；d芸∬C】1。乙f．1  

となる．   

4．底異系一水系での1、BTの移動   

ここでは，浮泥層コンパ岬トメントと底質コンパー  

トメントを併せて底磐系，また水コンパートメントと  

衣1克iミクロ層コンパートメントを併せて水系と呼ぶ．   

まず，底質薫から水系へのでBTの移動には，①底  

質薫から水系に溶側する溶存悪rrBT，援）底磐系の巻  

き上げに伴って吸着態として水系に供給されるTBで，  

（勤巻き」二げによって吸着態として水系に供給された  

TBTがその後脱着して溶存態として水系に存在する  

もの，塗）底質糸の間隙水中の溶存態TBTが巻き上げ   

（1〉  Cも。】id；≡∬C勒ter   

従って，総濃度Clt。ta王（〃g′′m㌔匿卜波瀾合状態での－  

単位休機に含まれるTBll総蕊）は，どを間隙翠（圃一  

液温合状態での休機に占める間隙水の体積の比），。0  

を圃相部分の密度1胡弥軋部分の質駿）／（固相部分の体  

積）＝主唱／m3）とすると次式となる．  

C】、。こ手11＝ニ‡ど－ト（卜∵）〃汀仇加・  ほ）   

従って，  
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に伴って水系に供給され溶布態として存在するもの，  

以上の4過程が考えらゴtる．前述のように非定常平衡  

を仮定し，′rB′r濃度を総液度（溶存想濃度＋吸着態  

減便）でモデリングすれば，②，⑨および④はまとめ  

て取り扱えることになり，決定が雉Lい脱着速攻定数  

等ほ不安となる．・－▲方，水系から底質糸へのTBrrの  

移動も同様で，⑤上記①の逆過程，⑥水系のSSの沈  

降によって威磐系に供給さゴtる吸着態r王1Brr，豆）沈降  

に伴い水系の溶存態TBTが底質糸の間隙水中の清春  

態TlヨTとして耽り込まれる場合，以」この3過程であ  

り，非定常平衡の仮定から⑥と⑦ほ総合的に取り扱う  

ことができる．   

5▲ 各コンパートメントのモデリング   

以下では各コンパートメントのモデリングを詳述す  

る．なお，衷1にrIⅦT環境動態モデルで使印される  

変数の－十鑑を示している．  

（‖嚢蘭ミクロ層コンパートメント   

渡辺ら（1989）によると，衆而ミク甘層は，強い日  

光，充分な酸素供給等により生物の活性が強く，Sub－  

sulイace waLer（準衆i捌く）とは生物的・化学】桝こ性  

質が大きく異なる．その厚さはサンプリング方法に依  

存し，数十〃m～数百〃mである．衆面ミクロ層では，  

以灘は－ら汚染物質の蓄積が観測されており，準衣而水  

の】0～1000櫓の浪度との報瞥もある．一方，T‡きT自  

体は恭矧王は小さく蒸発しにくく，紫外線領域の光に  

光分解を受ける．以上より，衣耐ミク〔＝督ではT胃T  

の笛穐と分解が著しく，分解反応槽的な役割を米たし  

ているものと考えられる．   

単位時間当たりの表面ミクロ層コンパートメント内  

のTBTの総数の変化（［S＝）は，気泡による水コン  

パートメントからの輸送（ほ2］），機械的擾乱に起因  

する水衆而の更新による水コンパートメントとの間で  

の輸送（［S3］）および分解（は射）の和で表現され，  

各項は次式となる．  

＝（叛祀√毎毎）Cs  
（gま  ∂s  

（8）  

（2）水コンパートメント   

気泡による来所ミクロ層コンパートメントへの輸送  

（［W2コニ山は2コ），機械的授乱に起叛ける水衆面の更  

新による表面ミクロ層コンパ…トメントとの問の輸送  

（［W3コ＝州肘［S3り巨麗質の巻き上げによって浮泥層コ  

ンパ仰トメントから供給される吸着態TBT（〔W4＝，  

SSの沈降によって浮泥層コンパ仰トメントに供給さ  

れる吸着恕TBT＝W5〕），淡度姦による浮泥層コン  

パ洲トメント間の溶存恕TBl、の輸送（〔W鋸），船底  

等からの溶仙こよって供給される溶存態TBT（i：W7j）．  

分解（［W8〕）および系外と♂）水交換（濃度ゼロの河  

川水の流入）によって失われる′柑Tの級数けW9〕），  

以上の合計で剰歳時問当たりの水コンパートメント内  

の′rBri－の総蛍の変化（［wl］）は記述され各項ほ次  

式となる．  

dC膵  
【トwlコ＝A肝－  

dと  

［w2コ＝仙わACiU  

［W郎ニ∽A∂ぶ（Cs…C－〃）  

JJ．，－  
［椚】…ニm誹   C′れ   

ごパ1（トど，．こ1．′㌧，1J（一．＝  

〔w5j＝…mdA踪〟C抄  

Ew6〕ニゐA  
g〃－－トり－E′～，）β〃晶  

Elヰ／7〕ニん  

こ＼Ⅲト－、一／・【‘ノl／／（∴  

［W9〕ニ酬¢Cl〃  

非定常平衡の仮定より，水コンパートメント内の  

TBT濃度ほ．  

（洛存恕TBT漉度）⊇CM（〃g／m3）  

（吸潜態TBT濃度）⊇晶〟Cu（〃g／〉1くg）  
（イ〔’。  

〔Sl］ニA∂㌻  

［s2］＝わカCl′ノ  

［S3〕ニ仙∽ム∂ぷ（C£…CM）  

［S4］ニ山r〟1∂ぶCぶ  

となる．以上の各式をまとめて整理すると次式となる．  

dC－〟 ∽∂  
Cざ  

（′／ 〃   

1  m，晶，l＋た  ん  

一鉢仙恨洲刷新  
（7）   

汲庶差あるいは濃度勾配による水コンパートメント  

との聞の輸送（境腕輪送あるいは拡散）も考えられる  

が，（7拭の［S2コ，〔S3〕に比べ非′糾こ小さいと考え  

られるため無視する．各式をまとめて怒理すると次式  

となる．  

Cm＋義  帥  」一鵬   
ガg椚〟卜（ト∵拍）伽一品l  



有Ⅰ淵源における有機スズ化合物の環境動態の致偽実験  31  

寮1TB′r環境動態モデルの変数〃一覧（アルファベット傾）  

便月Jされる  

コンパ…トメント（特）  
偵およびjiま位  決充の方法  説   明  変数名  

A  S∴W－ M   

わ  S．W   

Cむ  む王，B   

C〝．  W∴M，B   

C握  S，W   

C．〟  S，W∴M   

J）∫  h1．1ミ  

ガ  ＼Ⅴ  

J．，＝  トt  

ん  W   

ん  W，M   

／Jご．  hl．1ミ   

∬m  ＼Ⅴ，M，B   

∬t〟  W∴M   

J侶  ＼＼■，M   

〝か  W∴M   

（J  ＼＼■   

rム  B  

r椚  M   

115 S  

r膵  ＼Ⅴ   

と  S，Ⅵr∴MIB   

仙  S，W  

618×10患m2  ㈲姦地形l対   

2．8×10｝5m／s  波j妻ら（ま989）  

ノ増川l：i  計算対象  

計辣対象海域び）著街籾（コンパ…トメントの晰而職）  

水車の気泡によるTBT輸送係数  

底質コンパー・トメントのT首㌣総漉磯  

浮泥層コンパー－トメントのTB’r総浪梗  

塞i倉iミクロ層コンパ・■▲hYウトメントの1、Bl－踏濃度  

水コンパ叩トメントのrI－B′r総濃度  

威矧句の内部拡散係数  

水沫（水コンパ岬トメントの悍さ）  

吸着悪TBTの進入速度  

（船底箪から剥維したpとIint cllips）   

溶宥恕TBrl、の進入速度（船底等からの溶出）  

水，浮髄瀾コンパwトメント閏の物解輸送係数  

底質コンパートメント内の閲榊舷分配係数  

浮泥層コンパートメント内のl義卜液分配係数  

水コンパーートメント内の園一級分配係数  

水「llのSSの沈降恩  

威泥の巻き上げ仙浮」二蕊  

系外との水交換慮   

低磐コンパ血トメント内のTBTの分解速度完数   

浮泥層コンパ…トメント内のTBTの分解う褒庇う迂致   

衷而ミクロ層コンパ山トメント内の1ⅥTの  
分解速度定数   

水コンパ…トメント内のTBTの分解速度獲凝  

時間（独立変数）  

機械的授乱による水路面の更新肇  

1．0×10山ウm2′／s  環境庁水燃保全j尋（1990）  

10．2m  海底地形】裏】  

／唱／s  GÅで逆維髭  

〃g／√s  

2×10仲もm／s  渡辺ら（ま992）   

1．Om3パくg  環境庁水密保全J削1990）  

2．Om3／√lくg   

5．Om3／kg  

9×10仙＄kgノ（n12・S）著者らの実測値から推定   

253m3／S  流数年来   

1．7×10棚8sml  渡辺ら（1992）   

5．7×10仙8s州l  

3．9×10凧6s叫l  渡辺ら（1989）   

4．0×10∫s】】  渡辺ら（1992）  

S   

2．8×10削‘1s〉Nl  渡辺ら（】989）  

m  

o・005m  （漉者）   

0．0001m  渡辺ら（1989）  

0．97  著者らの実測値から推宛  

∴ 
、  

・・－ミ  ．． 

∂〃l  か王  浮泥層コンパ叫トメントの輝さ   

∂ぶ  S．W  家綱ミクロ層コンパ岬トメントの輝さ   

Eむ  M，B  底質コンパートメント内の間隙率   

亡〃，   W，M，B  浮泥J召コンパートメント内の間隙率   

〝～メ  
M，Ⅰき  底質コンパー鵬トメント内の閲相磯磯   

ク〝‡   W，M，B  浮泥層コンパートメント内の固相密度  

2，600kg／m3  士粒子の密度  

（＊）S：盤面ミクロ層コンパートメント，＼Ⅴ：水コンパ血トメント，M：浮泥屑コンパートメントB：底鴛コンパ岬トメント   
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（3）浮泥層コンパートメント   

底質薫からの巻き上げや底質糸へのpaint cilips  

の進入を考慮し，また同時に底欝系での′rBT減便の  

鉛直プロファイルを1次元拡散方程式で記述しようと  

すると，水コンパ…トメントと底質コンパートメント  

の間に，TBT浪度が山宝の渾層を導入すると計算上  

都合がよい（渡辺ら，1989）．また，現実にも，水と  

ある程度閲化した底泥との聞には厚さ致mmの浮泥  

層が存在する．   

以上から，厚さ方向に矧肇jミ率，固相密度，圃叩液分  

配係数，でB′r濃度は不変で，『底質のをき上げ抑浮上』  

と『SSの沈降仙堆秩』により，頻繁な更新が生じて  

いる層として，浮泥J欝コンパートメントを導入した．   

掛位時間当たりの浮泥層コンパートメント内の  

T謁rrの捻鼠の教化HM‖＝ま，巻き上げによって水  

コンパートメントに供給される吸着悪T‡ヨT（沌牲匡  

劇［W4〕），SSの沈降によって水コンパ岬トメントか  

ら供給される吸着態1－BT（〔M3〕ニ岬〔W53），濃度差  

によって水コンパートメント間で輸送される溶寄態  

TBT（抽購＝」w6〕），底質コンパートメント表層  

の濃度勾配による拡散によって輸送される溶存態  

TBT（〔M5‖，船底などからpaillt dlips等として  

供給される吸着憩TBl－（〔M6〕）および分解（［M7］），  

以上の各項の和で記述され，各項は次式となる．  

となる，以上の各式をまとめて整理すると次式となる．   

ニ（m晶一卜た）CM  
（／／ √im  

亮  
m′J㍍】十ゐ  

ど刑十（1肋ど′n）ダ′′晶，i  

＋許戒  
（’・．  

ん  ＋一 之だO A∂〝｝  

し川  

餌＋（1山g～，）伽払  

（4）底質コンパートメント   

深さ方向に園一波分配係数が不変で間隙翠ほ深さカ  

向に変化し，深さ方向の濃度勾配による拡散によって  

て’Bでは輸送される層として，底質コンパートメント  

を定義する．底磐コンパ仙トメントのTB′r輸送の基  

礎式は次式の1次元拡散方程式となる．  

∂n ∂  

∂£  ∂z  
…rむCゎ  

（1：11  

机＋（1仰Eむ）βム∬ム  

C円  Cむ  

（B．C．）  
ど，門1－（ト∵拍）ダ′詳㍍暮 eむ＋（1仙どわ）鮎軌  

㈹  

姻式の右辺簡2項は分解によって失われるTBTの絵  

像を表す．また，底蜘勾の溶存態と吸潜態のTBT減  

便は以下で得られる．  
dC，，l  

沌11ト＝ノl（了川二二二一  

d£  

（溶存恕TBT泌度）  

1  

J〔…  

［M2］ニ仰mrA   C乃  
餌イ｛ト∵餌）β〃晶l  

Cゎ（〟g／m3）  
」1J√＝＝〃ト∴・りJ．．（∴  gb十（1－Eむ）伽払  

（吸宥恕TBT浪度）  

“打わ  

l1こ二1   ［M4〕＝仙ゐA  C′∫．…C．〃  
g′，l－卜（1…だ椚）恥溝㌦  

Cむ（〃g，ノ′kg）   

A ト  

…＋（トどむ）鮎軌  ∂  
仁むガよ…  
∂ヱ  

Cゎ  

［M5］ニー  
む」Ⅵ（トて品軋桁  

間i鋸拳闘が深さ方向に変化しない場合，（摘式は次  

式となる．  
［M6］＝ん  

［M7］ニ山r〝誼∂椚Cれ  

∂2cム  

・ ‥－、  
．・  

∂Cム  どわガJ  

非定常平衡の仮定より，浮ガ邑層コンパ”トメント内  

のrr8T浪度は，  

（1綺  

∂£  £わ＋（ト山銅）鮎机  

ここで，上武の2階微分項の係数，すなわち，  
（溶存態T‡ヨrr漉庇）  

1  gゎヱ）i  

C′乃（〃g／′m3）  （l頸  J）、！1・≡   
g〝r卜（1仙∈〃－）p〝L絡，－  

（吸着態rrBrr濃度）  

麒，，  

どむ＋（1…gわ）伽釣  

は実効拡散係数である．   

なお，閉鎖性内周では，河川起源のSSが堆積し，  

堆機後は注解作用を受ける．上記のモデルには，この   

じれ（／唱／／1曙）  

E乃，＋（1…どけ，）〝′晶  
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洞瀾十庄酪掛削が取り込まれていない．しかし，  

計算期瀾が20～30年といった長期間に及んだ場合でも，  

海底面の上昇分は水コンパートメントの厚さ（水穣）  

に比べ非′附こ小さいため，無視できる．従って，SS  

の堆積は考慮せず，（浮泥の巻き」二げ〉浮上駿m，・）＝  

（SS沈降蕊md）とする．   

6．遺伝的アルゴリズムによるTBT負荷澄の逆推定   

TBl－の環境動態モデルでは，TBTの対象海域への  

負荷蕊として－船底などからのpaint chips琴の刹  

維によって吸着態として供給されるTBTと，船底琴  

からの溶出で溶存態として供給されるTBTを想定し  

た．両負荷蕊は，当然その儀が発かでない．そこで，  

海域でのTBTの実測億と計算値が山致するように負  

荷螢を逆灘廃する．すなわち，逆推定の対象は，単位  

時間当たりの吸着態TB’rの進入速度ん（〃g／s）と  

溶存態TBTの溶出速度ん（〃g／s）である，   

逆推鑓には避伝的アルゴリズム（GA）を用いた．  

GAは生物の進化過程を拍象化したアルゴリズムであ  

り，問題を人工的な遮伝子列（染色体）に衆現し，交  

叉，突然変異，淘汰・増殖という生存敗争に基づく探  

察原理により，敢適イヒ問題の解を効率的に探索するこ  

とが‾町能である．GAは，例えば平松1閏ケ所（1997），  

平松ら（1997）．HiramaLsu e£αg．（1999）によっ  

て各種の水環境問題への応用が拭みられている．   

ここで用いた単純GAの処理率腰を園3に示す．  

逆推定するパラメータんとんをそれぞれ5ビット，  

計10ピットの遺伝子列で発現し，個体総数30，適応度  

比例戦略，エリート保存卑卿軋十様交叉（交叉率50％），  

突然変輿窄5％を採用し，30世代の世代交代の後に得  

られたプ浸大適応度の解を敢適傭とした．なお，仙・般に  

単純GAでは1点交叉が用いられるが，平均して良  

好な探察結果を与えると習われる一様交叉を使用した  

（平松㍉囲ケ所，1997；平松ら，1997；HiramaLsu  

e£α£．，1999）．   

井上（1999）の有明海における′rBT濃度の実測健  

から，目標浪度は．水qコでC軋。b＝＝38．7／∠g／m3，底泥  

衆層都（底泥東面2cm）でCふb＝＝4，382諏∠g／m3と  

した．なお，モデルから得られた水コンパートメント  

の計算値をC払，朗，Z＝0，1，2cmにおける底質浪度  

の計算値の平均をG血とすると，遺伝的操作に機相  

する適応度ダ‘は次式で走義した，  

1  

ダ亡ニ  
け咽】PC軌。b…lo卵Ct咽卜Hlog・10Cれ。b…log－OC毎。蔓  

鋤   

前述のように，現時点では有明海のTBTの実測値  

は少なく，しかもそれは限られた海域での偵である．  

そのため，位碩式の適応度は，実測値と計算機のオーダ  

的な小一致が得られればよいとする考えから設定したも  

のである．   

7．数億計算の方法   

衣面ミクロ層コンパートメント，水コンパートメン  

ト 浮泥層コンバートメンの計算にはRunge－  

Kuもta－Gill法，底質コンパートメントにほCrank－  

NicoIson法を用い，計界時間ステップ△とニ3，600s  

とした．また，井上（1999）の有明海におけるTiヨT  

濃度の実測値によると，底泥衝から下方㌘可Ocmに  

なると漉度はほぼゼロとなっている．このことを考慮  

して，差分格子間隔をz＝1cmとL，差分格子点ほ  

51点とした．また，之ニ50cmにおいては浪度ゼロの  

Dirまchleも塾生境界条件を用いた，  

モデルパラメータの決定  

1．有明海の物理環境   

有明海の徹底地形データより得られるで，P．がOm  

以下の海域面瀾と平均水探から，コンパートメント断  

面積A＝6．18×108m2，水コンパートメントの厚さ  

ガニ10．2mとした．また，糸外との水交換盈馴ま．  

閲1に示した計算対象海域に流入する主賓6河川，す  

なわち本明川，塩田川，六角川，凝朝川，筑後川およ  

び矢部川の10年間の‡ヨ流数データ（流数年来）から計  

算した平均流入厳に，その他の小河川の流域面積分を  

比例的に上乗せして¢＝253m3／sとした．   
珂3 単純GAの処理手順  
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両方，小潮時では巻き上げに伴うSSの上昇ほ見られ  

ない．この391g／m2が大潮時には11ヨに4回発生し，  

小潮時には発生しないことから，平均的には，  

391g／m2×4恒！×365日×1／2  

ニ285，430g舟Ⅵ2・y）ニ265kg／（m2ty）   なカ  

従って，単位時瀾∴嘩位面機当たりのSS沈降螢md  

と単位時瀾・単位面積当たりの浮泥の巻き上げ…浮上  

巌mrは，mdニm√＝2851くg／（m2・y）＝9×10仰6kg／  

（m2・S）とする．   

3．間隙率と固相密度   

土粒子の密度から，底質コンパートメント内の固細  

密度机と浮泥層コンパートメント内の閣相済皮β椚は  

伽＝β肌＝2，600kg／m3とする．次に，底褒コンパー  

トメント内の矧阻率机と浮泥層コンパートメント内  

の間隙率E爪であるが，ここで，有効密度を仇，閣相  

好度を鮎 水の密度をp肋 間隙率をgとするとg＝ニ  

（ダβ…βe）／（仇∵イ㌦）となるので，練早湾での底泥衆層  

部（浮泥部分）の有効密度の実測億p♂＝1，068柏／m3  

（近藤ら，1996）および仇ニ2，600kg／ma，βけ＝1，020  

kg／m3から，∈m＝0．97とする．また，底質コンパー  

トメントのぞぁの鉛麗プロファイルは実測傭がないた  

め∴飯食約に鋸（z＝0…50cm）＝0．97とする．   

4．その他のパラメータ   

環境庁水質保全伺（1990），渡辺ら（19阻1992）を  

参考に以下のように決起した．まず，横根的授乳によ  

る水盤面の単位時間当たりの更新率∽＝2．8×10M4s∴  

気泡によるTBT輸送係数わ＝2．8×10バm／s，内部拡  

散係数ガ戸1．0×10州9m2／s，盤面ミクロ層コンパート  

メントの厚さ∂s＝0．0001m．浮泥層コンパートメント  

2．浮泥の巻き上げ【浮上盈とSS沈降盈   

ここでは．md＝7乃rとし，平均的な巻き上げ鹿・沈  

降澄を与えることにする．平松（1994）によると，有  

明海のような半目周潮（榔りi約12．4h）が単越する海  

域では，図4のように．満潮から干潮まで（あるいは  

干潮から溝書留ほで）を1サイクルとした底磐の巻き上  

げ，沈降が繰り返されている．つまり，底質に作用す  

る底面矧餅応力と，それに対する底質の強度の相対瀾  

係で巻き上げう汲が決まり，巻き上げられた底質は胤iヒ  

まりになると沈降する．なお，著者らの諌早湾での観  

測によると，小潮時には流れによる巻き上げは非常に  

少ない．   

各地で観測計れた沈降盛は，例えば，広掛取 東京  

湾，三河湾で1．2～3．7kg／（1T12・y）（清水ら．】h985），  

大阪湾で1．別くg／（1112・y）（堀江ら，1986），瀬戸内海で  

1．5～3．8kg／（m2・y）（谷本ら，1990），有明海で455～  

2，424kg／（m2・y）（全図沿岸漁猟振興開発協会，1991）  

で，有明海では潮流や波に伴う巻き上げのため，極め  

て商い沈降螢となっている．   

以下では，園4のように，底面斬新応力がピ…ク時  

点では，盛んな巻き上げは終了し沈降も生じていない  

として，上げ潮・下げ潮教派流速時の水中SSの鉛直  

プロファイルから，図中⑨での巻き上げ鼠を碓義する．  

まず，練早湾中央部（平均水深約5m）で著者らが行っ  

た大潮時の測庵では，SS浪度は，衆層で25g／m3，中  

層で31g／m3，成層で226g／m3なので，底面稽1m2  

の水柱（1覇さ5m）含まれるSSは，  

25g／m3×5mXl／4十31g／max5mX2／4  

－ト226g／m3×5mXl／4＝391g／m2  をカ  

ちJ：沈騰の限界庇園田斬応力  

ち′：巻蓉上げの限界底面野斬応力  

①沈降のみ発生  

（診巻尊上げも沈降もなし  

唱〉巻き上げのみ発生  

④巻き上げも沈降もなし  

⑥沈降のみ発生  

民族泥親面の硬化によって  
盛時問は持続しない．  

（D⑧（診  ④  ⑤   

図4 潮汐流域における底質の巻き上げとSSの沈降の概  

念図   
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溶存態として供給されるTBTが有明梅の1、BT汚染  

の主因との結論となった．   

この敢適爛せ描いた場合の各コンパ“トメントでの  

濃度変化を傑15，6，7に示す．同園のように，Cw．Ⅲニ  

28．5〃g／′s，C毎払＝5089用／sと，巨i株浪度C払、。t）ニ38・7  

〃g／m：i，Cゎ．。bニ4382．伸g／m3におおむね近い億が得  

られている．なお，図6，7のように，底質コンパ血  

トメントでは計算開始5年後でも浪度の微増傾向が残  

るが，GAによる胤塵イヒ計算を効率的に行うため，上  

述のように適応度の計辞には5年彼の訝！・算傭をイ姐桐し  

た．   

商機・大八木（19朗）によると，rI、Bll含有船底法  

科からの溶出速度は窟′削犬態で0．82／∠gSllパclm2・（i）で  

ある．ん＝90，000〃酢ノsをこの溶出速度で換算すると，  

船底面積は約37S，000m2（614nll四方）となる．この  

数字は，本計算で対象にした海域檀ぎ棟61alくm2の約  

1／1，600に相当する．   

2．定常状態でのTBTの道命   

前節の敢適化計算で得られたでBrr負荷鼠を用いて  

求めた党骨状態のTBTの遥命を図8に示す．本計算  

では，分解速度定数として，衆面ミクロ層コンパート  

メントでrg＝3．9×10←もs－l，水コンパwトメントでJ・∽ニ  

4．0×10性7s－l，浮泥層コンパートメントでr〝lニ5．7×  

10【8s∴底質コンパ…トメントで「か＝1．7×10…8sml  

を使用した．これ針半減期に換倒すると，それぞれ2，  

犯141，472dとなる．この分僻遠度と客コンパート  

メントの休機によって図8の分瀾凝がおおむね規定さ  

れていることが分かる．厚さを∂澤0．0001mとした  

の厚さ∂〝lニ0．005mとLた．なお，著者らが長崎県諌  

早湾で行った都査では，底面上の浮泥部分の摩封ま約  

5mmであり，∂椚＝0．005mほこのことも考慮して決  

愛した．分解速度烹数に関しては，表面ミクロ層コン  

パ…トメントがJ・音ニ3．9×10W6s∴ 水コンパートメン  

ト内が「－J′＝4．0×10肌“7sⅥ∴ 浮湿層コンパートメント内  

がrmニ5．7×10】〉8s∴ 底餌コンパ叫トメント内を「ゎ＝  

1．7×ユ0血8s∴闘…液分配係数は，水中でのSS中TBT  

濃度換算係数（固血液分配係数）を払7＝5．Om3一／l噌，  

浮泥僧コンパ…トメント内が軋れ＝2，Om3′ノkg，底質  

コンパ仰トメント内を∬ゎ＝1．Om；～／版g，また水コンパ仰  

トメント酬浮泥層コンパートメント問の物磐輸送係数  

たニ2．0×10】‾6m′′′sとした．  

結果 と 考察  

1．GAによるTBT負荷慶の遇推定   

初期淡度がゼロで定常的なでBT負荷鼠の場合，5  

年間の連続酎蘭で各コンパ仰トメントの濃度はほぼ宝  

づ飢こ達することが予備針蘭で明らかになった．そこで，  

GAによる探察計算を効率的に行うため，鬱窃式の適応  

度の計算には5年間の計餅の後に得られたC．〟．。。と  

Cれ。aを使用した．   

敢適化計算の結果，浮泥層コンパートメントに進入  

する単位時間当点りの吸着態rrBではふま＝0／唱亙 水  

コンパ…トメントに進入する溶春態Tせではんヂ  

恥000／唱／sが得られた．すなわち，計算上は，船底  

などからの1）aintchips等の剥離によって吸着態と  

して供給されるTBではゼロで，船底響からの溶出で  

（a）輩画ミクロ層コンパートメント  

2  4  

Time（year）  

喜
鰐
鰻
O
U
 
 n汀ほ（year）   

図5 逆推ラ巨負荷畿による各コンパ…トメントの濃度変化   
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経時変化   
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Time（year）   

図7 逆推定負荷厳による底質コンパートメントの漉庶変化  

夕偽の決定を行っている．そこで，感度分析を導入し，  

各パラメータの変動（絃窟誤差）が計算出力に与える  

影響度を評価しておく．また，感度分析をおこなうこ  

とで，首】一算対象海域のTBTの環境動態の支配因子を  

知ることもできる．   

いま，m偶のパラメータαi（よ㌫1，m）を持つモ  

デルから．乃偶の計算出力ル（裾 ……，α′れ）（たニ  

1，花）が得られているとする．このとき，相対感度  

ぶ～ノを次式で窟致する．  

ふ～ノ＝蓋iヵト・αノ＋チ…，α椚  
ヰ，…〃登 …，αノ…∵ ，…．α椚  

図8 逆推定によって得られたでBTの運命  
（年間総儲）  

／脆（α㍉…．αノ，…，α貯l）  

；（ゐ＝1，花），（ノニ1，r托）  

なオ   

すなわち，晶ノはパラメータの変化率に対する計算出  

力の変化準で，ふノニ0ほ計算出力に変化が免じない  

こと，ふ～ノ＞0はパラメ…タが増加すると計算出力も  

増加することを意味する．また，腐許可ではパラ  

メータの変化がαノの付近では線形的に計算出力に伝  

搬することになる．図牒に，△αノαノ＝1／10とした場  

合のん以外の全パラメータの相対感度の計欝純米を  

示す．なお，図9によると，浮泥層コンパ…トメント  

の間隙率ぞ爪と底質コンパ…トメントの間隙率どむの相  

対感度が際だ宣て大きく，現地観測等による正確な偶  

の決定が繋求されるパラメータといえる．また，ん  

の感度も大きく，当然のことながらrrBTの環境動態  

の支配磯子となっている．   

盤面ミクロ層コンパートメントでの分解凝が比較的大  

きい点が注目される．TBT進入鼠に対する比をみる  

と，各コンパートメントでの分解畿は，衆層ミク剖乱  

水，浮泥層，底質の各コンパ…トメントでそれぞれ  

7．5％，8010％，2．9％，1．6％で，系外への洗揖は8．0  

％となった．なお，図8のように底質コンパートメン  

トでは分解盈ほ小さいが，非常に小さな内部拡散係数  

（か戸上0×10mgm2／s）に比べると比牧的大きな分解  

速度であるため，図6に示したように，下層への  

TIヨ′r輸送が抑制されている．   

3．モデルパラメータの感度分析   

現時点ではTBTの環境動態の各来週稗の定数的な  

評価手法が確定されていないことや，実測ザ㌦夕が極  

めて少ないことから，本研究ではかなり大胆にパラメ…  
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4．想定シナリオに基づく動態予測  うに変化するかを想定シナリカーの下で計算を行い，対   

日本におけるTBTの使用実態は一緒常で述べたよ   象海域の自浄能力を評価する．  

うな経綿で今日に至っている．以下では，TBTの使  鮎、るシナリオを衆2に示す．すなわち，溶存態と  

用がゼロになった場合に現在の濃度が将来的にどのよ   しての負荷のみとし，1970年から盛んに使用され，化  

表2 想産シナリオ  

使 用 数 ん  Ji・持 則 閃  

逆推定健（90，000／′g／s）の2依  

迎推定値（90，000〃g／s）  

使用数ゼロ  

1970年（昭和45年）～1990年（平成2年）（21年問）  

1991年（平成3年）～199鋼三（平成10年）（8年間）  

柑99年（平成11年）～2010年（平成22年）（12年間）  

【xlO＋5】（a）TB服用盈  
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図10 想定シナリオによる各コンパートメントの濃度変化（会計算期間）   
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審法で指定された1991年から使用厳が半減し，1999年  

から使用蕊がゼロになったとする，計現年間のシナリ  

オである．【頭10，11，12，13に計算結果を示す．前述  

のように，穀雨ミクロ層，水，浮ガ芭J軌 底質の各コン  

パートメントのTBTの分解速度は半減期に換算する  

とそれぞれ2．20，141，472dである．そのため，同  

園のように，底質コンパ州トメントで濃度の低下に若  

干の期間を要するが，全体としては，数年でほぼ漉度  

はゼロに近くなる．  

【×1が5】  
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図11想定シナリオによる各コンパートメントの濃度変化（1999年付近〉  
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図12 想定シナリオによる底質コンパ…トメントの濃度プロファイルの経  

略変化  

コンパ…トメントモデルを用いたでBTの環境動態モ  

デルを構築し，このモデルを適してTBTの畷機動態  

を検討した．まず，遺伝的アルゴリズム（GA）によ  

る敢適化によって，現地観測で得られた実測偶を目標  

値に．TBで負荷盈の迎推定を行った，次に，得られ  

た現況モデルから，TBTの環境運命や環境動態の支  

配【勾子を明らかにするとともに，想定シナリオの下で  

の将来予測を行った．   

まず，GAによるTBT負荷蕊の逆推宝の結果，釘  

労相象海域に1年間に進入するT】3では溶存態TBT  

が中心で，その蕊は約2，800kgであり．これをTBll  

含有船底漁料の溶出速腰で船底面積に換算すると，計  

算対象梅域の金瓶城面積の1／1，600に相当することが  

示された．また，海域に進入するTBTの80％は水コ  

ンパートメント内で分解され，残りは東面ミクロ層コ   
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拭13 想定シナリオによる底質コンパートメン  

トの濃度変化（1999年付近）  
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ンパートメントで7．5％分解，8，0（‰が系外洗礼 4．5  

％が浮泥一再および底質コンパ…トメントで分解される，  

との堺境動感も明らかになった．さらに，モデルパラ  

メータの感度分析の結果，浮泥層および底質コンパー  

トメントの問隙率の相対感磯が際だって大きく，現地  

観測箪による正確な機の決定が必要であることが示さ  

れた．また，想宗旨シナリオに基づく予測計算から，  

ri－BTほ分解速傾が比腋的速いため，進入蕊がゼロと  

なれば水系および底質系ともに数年でほぼ濃度ゼロに  

なることも示された．   

現時点では，TB′rの環境動態の各嚢過程の定数的  

な評価手法が十分に碓愛されておらず，また実測デー  

タが睦めて少ないことから，本研究ではかなり大胆な  

モデリングを行った．しかしながら，得られた倍はオー  

ダ約には現況を袈祝しているものと考えられる．今後  

は，実測デ…夕等の蓄積を待って，より詳細なモデリ  

ングを行っていく予窺である．  
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Summary 

The environmental behavior and fake of tributyltin (TBT) in the northern Arialte Sea, 
resulting from the use of TBT-containing antifouling paints, was assessed by numerical 
simulations. I'irst, incorporated with the non-steady state equilibrium, a mathematical 
model was constructed based on the multiple-compartme~it modeling consisting of the 
surface micro-layer, the water, the mud-layer and the boltom compartments. The move- 
ment of TBT among the four compartments was  modeled in the form of the transport 
of adsorptive TBT by erosion of bottom mud and settling of suspended sediment, and 
the transport of dissolved TB'I' by film penetration and water advection. One- 
dimensional diffusion equation was introduced into the bottom compartment. Next, Lhe 
appropriate amount of TUT input for realizing the recent rneasiirements of TB'r concen- 
tration in the water and the sediments of the northern Ariakc Sea, was optimally 
searched by a simple genetic algorithm. The relative sensitivities of model parameters 
were also calculated in order to identify the relatively important parameters for estimat- 
ing the environmental behavior and fate of TBT. Finally, tile future of TBT contamina- 
tion of tlie Arialte Sea was  predicted under the simple scenario for  slopping the use of 
TBT-containing antifouling paints. It was concluded that the multiple-compartment 
non-steady state equilibrium model worlced well for estimating the environmental behav- 
ior  and fate of TBT and for predicting the future situation of TBT pollution in spite of 
its simple model structure. 




