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Abstract
 

We analyzed nitrogen stable isotope ratio in plant and soil samples collected around an illegal dumping site of
 

industrial waste at the boundary between Aomori and Iwate prefectures to study the influence of the leaching water
 

from the illegal dumped waste.We also analyzed hydrogen stable isotope ratio in the rinsed water from a core
 

sample of soil drilled near the leaching water plant and investigated tritium concentration in stream water sampled
 

around the dumping site.
From these collected results,it was guessed that a stream used previously as a simplified water service is

 
suspicious to be polluted by the leaching water from the illegal dumping site.
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1. は じ め に

青森・岩手県境地域に大量に不法投棄された産廃から

滲出水が流出しており，周辺地域及び周辺流域水系への

影響が懸念された。そのため，八戸工業大学では平成15

年度から学内で「青森・岩手県境不法投棄廃棄物の低環

境影響処理技術に関する研究開発」というプロジェクト

研究の体制を整え，文科省の私立大学学術研究高度化推

進事業への申請・採択を得て研究を行っている 。

その中で環境モニタリングとして，産廃不法投棄現場

周辺の植物試料，土壌，及び水系試料について，環境同

位体に着目した調査を行っている。具体的には，現場周

辺で採取した植物試料及び土壌試料の窒素安定同位体比

分析，土壌水の水素安定同位体比分析及び水系水試料の

トリチウム濃度測定を行った。これらの環境同位体測定

の意義，分析方法及び結果について報告する。

2. 環境同位体測定の意義

2.1 安定同位体比分析

水素，炭素，窒素及び酸素の安定同位体組成をTable 1

に示す 。水素には質量数1の軽水素の他に質量数2の

水素安定同位体（重水素）が0.0156%存在する。炭素で

は炭素12の他に炭素13が1.11%，窒素では窒素14の他

に窒素15が0.37%，酸素では酸素16の他に酸素17が

0.037%，酸素18が0.20%存在する。このような安定同

位体組成は固定されたものではなく，気象現象，火山活

動，生物活動，又は人間活動による物質循環の中で同位

体の割合は変動する。そこで，このような同位体比を計

測することによって，それらの元素を含む物質の来歴に

関する情報が得られることが次第に明らかになってお

り，安定同位体分析が地球化学，生態学，農学等広い分

野で使用されるようになってきている 。

2.1.1 植物及び土壌試料の窒素安定同位体比分析

環境中の窒素安定同位体比は供給源ごとにある範囲の

同位体比を示す。Table 2にそれらの範囲を示す 。ここ

でδ Nは大気中窒素の窒素14と窒素15の濃度比を基

準として（1）式で定義される。すなわち，R＝ N/Nで

あり，R はTable 1から計算される標準大気中の

N/Nであり，R は試料中の N/Nである。
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δ N＝ R
R

－1×1000 (‰） (1)

Table 2に示したように基準となる大気中窒素のδ N

値を0（‰）とすると有機肥料のδ N値は3～15（‰）

と正の値を示す。

ところで，青森・岩手県境産廃不法投棄現場では収集

産業廃棄物の中にバーク等の有機廃棄物が多く，産廃業

者は有機廃棄物の堆肥化を試みていた。したがって，そ

の影響が産廃土壌に及び，それが産廃からの滲出水に

よって標高の低い地域に拡散することが考えられる。そ

こで，滲出水の影響がある地域に生育する植物では，影

響のない地域に生育する植物と比較して，植物中の窒素

安定同位体比が大きい値を示すと推定され，そのことに

よって産廃からの滲出水の影響のある地点とそうでない

地点とが区別できるはずである。このような考えから産

廃現場周辺で採取した植物試料（よもぎ），及び土壌試料

に関する窒素安定同位体比分析を行った。

2.1.2 土壌水の水素安定同位体比分析

降水の地下への浸透速度を調べる方法として土をボー

リングコア試料として採取し，これを数cm間隔に切断

して，含有水を取り出して酸素・水素安定同位体比を調

べることが行われ，安定同位体比の鉛直プロファイルに

年周期が観察されている 。夏季には気温が高く質量の

軽い元素の蒸発散が大きいので，夏季降水による土壌水

の安定同位体比は他の季節の降水による土壌水よりも大

きい値を示す傾向にあるためである。

我々は以前，八戸地域の降水の水素安定同位体比の特

徴を調べたことがあり ，その経験を生かして産廃滲出

水の地下浸透に関する情報を得るため土壌水の水素安定

同位体比δDの鉛直プロファイルを求めることを試み

た。δDは（2）式で定義される。

δD＝ R
R

－1×1000 (‰） (2)

ここでR は標準海水（Standard Mean Ocean
 

Water）に関する重水素と軽水素の組成比である 。

2.2 環境放射能分析

炭素14及びトリチウムは自然界でも人工的にも生成

する放射性核種であり環境分析に用いられている。この

うち，炭素14は縄文時代等の遺跡発掘炭化物の年代測定

に利用されている 。一方，トリチウムに関しては核実

験や原発運転に伴い環境中に放出されるので，環境水や

生物体内の地域的，経時的な変動解析 が行われてお

り，又，トリチウムをトレーサーとして地下水涵養，河

川水と地下水の関係に関する研究も行われている 。

環境水中のトリチウム濃度はこれまで六ヶ所村に建設

された再処理施設との関連で建設前のバックグラウンド

調査 や試料水の電解濃縮前処理の研究 を行って

きたので，その技術を生かして県境産廃不法投棄現場周

辺水系のトリチウム濃度測定を行い，水系の差異を調べ

た。

3. 分 析 方 法

3.1 試料採取

青森・岩手県境産廃不法投棄現場周辺の試料採取場所

をFig.1に示す 。採取地点として (1)産廃不法投棄現

場（457），(2)現場近くにあるため池（443），(3)滲出

水処理施設（366），(4)以前に使われていた簡易水道水

源（旧水源）付近（241），(5)現在の簡易水道水源（新

水源）（215），(6)杉倉川の杉倉川橋付近（200），(7)熊

原川の平成橋付近（150）である。ここで採取地の後のカッ

コ内の数字は標高（m）を示す 。産廃からの滲出水は導

管で滲出水処理施設に集められ，水処理後に放流されて
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Table 1 水素，炭素，窒素及び酸素の安定同位体組成

H  C  N  O

H 99.9844

D 0.0156

C 98.89

C 1.11

N 99.63

N 0.37

O 99.763

O 0.037

O 0.200

単位 (%)

Table 2 環境中の窒素安定同位体比δ N（‰）値の範囲

種 類 δ N値の範囲

大気（基準） 0

化学肥料 －8～＋3

有機肥料 ＋3～＋15

家庭排水 ＋10～＋14

下水処理水 ＋11～＋17

単位 (‰)

Fig.1 試料採取地点
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いる。旧水源は水処理施設よりも約125 m位低い標高に

あり，水処理施設が完成する前は滲出水の影響が懸念さ

れた地点であった。また，新水源はその影響がないと考

えられる地点，河川水のうち，杉倉川橋付近は上流域で

産廃滲出水の影響がないと考えられる地点，熊原川の平

成橋付近は下流域に位置する。

窒素安定同位体比を測定するための植物試料としてい

ろいろな場所に生育が見られる“よもぎ”を選んだ。試料

採取は2005年5月から2007年9月までに9回行った。

土壌試料は2006年9月と11月に採取した。又，水系ト

リチウム分析のための水試料は上記採取地点のうち（2)

ため池，(4)旧水源，(5)新水源，(6)杉倉川橋付近，

(7)平成橋付近の5地点で2005年7月に採取した。

土壌水の水素安定同位体比分析のためにボーリングを

行った地点は（3）滲出水処理施設付近で，この施設が竣

工する前に稼働していた仮設水処理施設の近くの地点で

あり，青森県の担当部署を通して地権者の許可を得て，

2005年11月に地下10 mまで直径5 cmのコア試料を

業者に委託して採掘した。

3.2 安定同位体比分析

3.2.1 前処理

窒素安定同位体比測定のための植物試料は乾燥，微粉

化後，約4 mgをスズカプセルに包んで約2 mm角の測

定試料を各採取試料につき，3個作成した。

窒素安定同位体比測定のための土壌試料は乾燥機で

30°C，48時間乾燥し，その後，網目が2 mm角の篩で粗

い砂を取り除き，スズカプセルに約5 mgを封入して測

定試料とした。

水素安定同位体比測定のための土壌ボーリングコア試

料は30 cm刻みに分割し，高速冷却遠心機（50A-IVD,

佐久間製作所）で4°C，7,500 rpmの回転数で30分間脱水

して土壌水を得た。

3.2.2 測定

窒素安定同位体比は元素分析計で測定試料を燃焼・還

元して窒素ガスを生成し，これを安定同位体比質量分析

計（Delta Plus,サーモフィッシャーサイエンティ

フィック社）に導入して測定を行う。測定標準試料とし

てはグリシン（昭光通商）を用いた。

また，水素安定同位体比は水試料約1.2μLをマイクロ

シリンジでクロム粉末を用いた熱分解前処理装置（H/

Device,サーモフィッシャーサイエンティフィック社）

に注入し，水を熱分解して水素ガスを得 ，上記の安定同

位体比質量分析計で測定する。

3.3 トリチウム分析

3.3.1 試料水の蒸留処理

トリチウム以外の放射性核種や含有有機物などの不純

物を除去し，不純物付着によるトリチウム電解濃縮装置

の故障を防ぐため，トリチウム分析法 に基づき常圧蒸

留法を用い試料水の精製処理を行った。そのマニュアル

では試料水70 mlに対しKMnO，NaO をそれぞれ0.1
 

g添加することになっているので，試料水量に合わせて

その割合で薬品の添加量を調節した。蒸留後の試料水に

KMnO 等が混入するため，混入物除去を目的とし蒸留

後の試料水を薬品無添加で再度蒸留した。この処理によ

り各試料水の蒸留後の電気伝導率は10μS/cm以下の値

を示した。

電解濃縮処理後の試料水中に残っている不純物ならび

に濃縮装置から溶出するイオン による液体シンチ

レーション計数測定への影響を防ぐため，電解濃縮後，薬

品を添加せずに再び常圧蒸留して不純物の除去を行っ

た。

3.3.2 電解濃縮処理

近年の環境水中におけるトリチウム濃度は，液シンの

検出限界の観点から前処理として試料水の電気分解によ

りトリチウム濃度を濃縮する電解濃縮処理が必須で

ある。本研究では，市販のトリチウム電解濃縮装置

（Tripure XZ027,Permelec Electrode）を用い，初期水

量 V ＝1,000 gから最終水量 V ＝50 g，体積減容倍率20

倍の条件で電解濃縮処理を行った。この電解濃縮装置は

最大電流50 Aという大電流での電解濃縮が可能であ

り，最終水量は水位センサーで水位を感知し自動的に装

置を停止させる。電流値50 Aの電解では，水素ガスと酸

素ガスの発生量が多く試料水位が上下し，変動が激しく

なるため水位センサーによる自動停止位置に誤差が生じ

る。又，試料水量が少なくなるため，試料水温度が上昇

する。そのため，ある程度電解が進行したら電解電流を

低下させる必要がある。本研究では，初期水量1,000 gか

ら150 gまでを電流値50 Aで，150 gから最終水量50 g

までを電流値20 Aに設定し電解を行った。

3.3.3 トリチウム濃度測定

電解濃縮により試料水中ではトリチウムと共に重水素

が濃縮される。この関係は（3）式として定義される。（3）

式から装置定数 を求め（4）式に適用することで環境試

料水の電解前トリチウム濃度を算出することができ

る 。

k＝ln(T /T )/ln(D /D ) (3)…………………

T ＝T /(D /D ) (4)…………………………

ここで，T :電解前トリチウム濃度［Bq/L］，D :電解

前重水素濃度［%］，T :電解後トリチウム濃度［Bq/L］，

D :電解後重水素濃度［%］である。

4. 結果と考察

4.1 植物試料の窒素安定同位体比

Table 3に採取したよもぎのδ N値を示す。“－”は
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試料を採取していないことを示す。Table 3のデータの

うち，① 不法投棄現場，④ 旧水源，⑦ 平成橋付近で

採取した試料のδ N値の経時変化をFig.2に示した。

この図から平成橋付近のよもぎのδ N値は大気中窒素

のδ N値すなわち，0‰前後の値を示しているのに対

し，現場に生育しているよもぎのδ N値は減少傾向に

あり，又，旧水源付近に生育しているよもぎのδ N値

はやや高くなってきているように見受けられるので継続

した観察が必要である。

4.2 土壌試料の窒素安定同位体比

Table 4及びFig.3に2006年9月と11月に植物試料

を採取した地点の土壌のδ N値を示す。現場，現場近

くのため池の傍，水処理施設付近，旧水源付近では4‰

～5‰程度，新水源，杉倉川橋付近，平成橋付近では2‰

～3‰程度の値を示した。土壌のδ N値は植物試料の

δ N値と比較して変動が少ないように見られる。また，

これらの値はよもぎのδ N値と比較してやや高い値を

示している。この傾向は植物の根から窒素成分が吸収さ

れる際に窒素14の方が窒素15よりも吸収されやすいと

いう同位体分別によると考えられる。しかし，土壌の

δ N値が植物のδ N値の変動とどのように関連して

いるかについては測定回数が少ないので明確ではなく，

さらに測定を進める必要がある。

4.3 土壌水の水素安定同位体比

Table 5にボーリング採取した土コア試料から得た土

壌水のδD値を示す。8 mより深い部分の試料は採掘に

外部から水を投入したため測定から除外した。δDとし

て－46.2‰～－60.8‰ の範囲の値を得た。Fig.4にボー

リング採取した土コア試料から得た土壌水のδDの鉛直

プロファイルを示す。以前，八戸地域で採取した降水の

δDを測定しているが，それらの単純平均値は－53.8‰

であった 。深さ1 m以内の土壌水のδD値がこの値よ

り大きいのは表層土壌中の水分蒸発の際の同位体分別に

よると推定される。深さ1～3 mの土壌水のδD値は降

Table 3 採取したよもぎのδ N値

2005年 2006年 2007年

試料採取地点 5月 6月 9月 10月 5月 9月 11月 5月 7月

① 現場 7.29  3.23  8.88  4.69  3.15  2.15  1.20  3.75 －0.20

② 現場付近池 － － － － 3.20 －0.18 －0.13  1.91  1.15

③ 水処理施設付近 － － － 5.82  4.80  2.80  6.51  5.09  3.23

④ 旧水源 － 2.29 －1.07 －1.55  5.75  3.05  2.01  3.38  5.51

⑤ 新水源 － － － － －0.26 －0.87  0.30 －1.27 －0.39

⑥ 杉倉川橋付近 － － －1.26 － －0.70 －0.02  1.51 －0.82 －2.78

⑦ 平成橋（熊原川）付近 4.06 －0.57 －0.80  3.23  0.40  2.35  1.10  0.70  0.83

単位 (‰)

Fig.2 採取したよもぎのδ Nの経時変化

Table 4 採取した土壌のδ N値

2006年

試料採取地点 9月 11月

① 現場 5.55  4.40

② 現場付近池 4.33  4.68

③ 水処理施設付近 4.88  4.37

④ 旧水源 5.36  4.90

⑤ 新水源 2.07  3.12

⑥ 杉倉川橋付近 1.84  1.90

⑦ 平成橋（熊原川）付近 2.09  3.13

単位 (‰)

Fig.3 採取した土壌のδ N
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水の平均値に近く，深さが4 m以下ではδD値が低下し

ている。

今回の測定では年周期の指標となるδD値の明瞭な

ピークが観察されなかったのは，採掘の仕方と土コアの

区分が30 cmと長かったためではないかと考えている。

今後，試料採掘の方法を改良し，土壌コア間隔を短くし

て測定データを増やすことによってクリアな測定結果が

得られるものと思われる。

4.4 水系水試料のトリチウム濃度

Table 6に産廃不法投棄現場周辺の水系水試料のトリ

チウム濃度を示す。表中の1回目，2回目とは測定の再現

性を確認するため，同一採取試料水から2度ずつ蒸留，電

解濃縮の前処理を行い，測定バイアルを2本作成し，測

定を行ったことを示す。1回目と2回目試料間のトリチ

ウム濃度の差異は少なく再現性が確認された。これらの

平均値をFig.5のように数直線上に示すと，旧水源付近

の試料水のトリチウム濃度が他の4試料水と比較して約

0.1 Bq/Lかそれ以上大きい値を示している。一般に環境

水中のトリチウム濃度の違いは降水と地下水の混じり具

合，集水域の違いを反映していると言われている 。した

がって，旧水源付近の水系は新水源及び杉倉川，熊原川

の河川水とは違った水が混合していると考えられる。

5. ま と め

青森・岩手県境産廃不法投棄現場周辺で採取した植物

試料，土壌及び水系水試料の同位体分析を行い，以下の

Table 5 ボーリング採取した土コア試料から得た土
壌水のδD

深さ（m） δD（‰） 深さ（m） δD（‰）

0-0.33 －48.8  4.00-4.33 －60.2
 

0.33-0.66 －47.5  4.33-4.66 －59.4
 

0.66-1.00 －46.2  4.66-4.00 －59.6
 

1.00-1.33 －54.7  5.00-5.33 －60.8
 

1.33-1.66 －55.7  5.33-5.66 －60.8
 

1.66-2.00 －54.5  5.66-6.00 －57.9
 

2.00-2.33 －54.3  6.00-6.33 －58.1
 

2.33-2.66 －54.5  6.33-6.66 －59.1
 

2.66-3.00 －54.0  6.66-7.00 －59.2
 

3.00-3.33 －56.4  7.00-7.33 －58.4
 

3.33-3.66 －55.7  7.33-7.66 －57.3
 

3.66-4.00 －56.9  7.66-8.00 －

Fig.4 ボーリング採取した土コア試料から得た土壌水の
δD鉛直プロファイル

Table 6 採取した水系試料のトリチウム濃度

トリチウム濃度（Bq/L)

試料採取地点 1回目 2回目 平均

② 現場付近池 0.807±0.071  0.771±0.068  0.788±0.049

④ 旧水源 0.940±0.081  0.905±0.078  0.922±0.056

⑤ 新水源 0.809±0.070  0.838±0.072  0.823±0.050

⑥ 杉倉川橋付近 0.771±0.067  0.815±0.071  0.792±0.049

⑦ 平成橋（熊原川）付近 0.744±0.066  0.708±0.063  0.725±0.046

 

Fig.5 採取した水系試料のトリチウム濃度
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結果を得た。

(1) よもぎの窒素安定同位体比の値は経時的に，現場

内では低下しつつあるが，水処理施設付近，及び

旧水源付近ではやや高くなる傾向が見られた。

(2) 植物試料の窒素安定同位体比は土壌の窒素安定

同位体比よりもやや高い値をとることを確認し

た。

(3) ボーリンク土コア試料中の土壌水の水素安定同

位体比の鉛直プロファイルを測定した。

(4) 現場周辺水系のトリチウム濃度を測定し，旧水源

付近で採取した水試料のトリチウム濃度が他の

4試料水と比較して0.1 Bq/Lかそれ以上高く，

水系の性状が異なることを確認した。

(5) 上記（1）と（4）の結果から，旧水源付近は他の

現場周辺と異なり，産廃からの滲出水の影響が懸

念されるので，この場所でモニタリングの継続が

必要である。
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