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Stable isotopes of water (d2H, d18O) are unique tracers of many hydrological processes including

evaporation, precipitation, reservoir mixing and residence time. Historically, discrete water samples have

been collected and analyzed via either Isotope Ratio Mass Spectrometry, or more recently laser-based

spectroscopic methods, such as Cavity Ring-Down Spectroscopy (CRDS). However, the analysis of

discrete samples precludes the ability to construct high resolution water isotopes data sets through time

and space. Previously, research groups have developed laboratory-built diffusive samplers for extracting

water vapor from liquid [1,2] and then analyzed that vapor via CRDS instruments, whose continuous flow

design and high frequency measurement interval (< 1 Hz) makes them uniquely suited to real-time, high

throughput measurements. Here we present details of the first commercially-available and

field-deployable Continuous isotopic Water Sampler (CiWS) coupled to a Picarro L2130-i for isotopic

water analysis. The CiWS device utilizes an expanded polytetrafluouroethylene (ePTFE) membrane to

extract water vapor into a dry air stream. The resultant water vapor is analyzed by a Picarro L2130-i for d2

H and d18O. An automated software program provides user-specified time-averaged data and switches

between four ports to enable easy calibration. Tight temperature and flow rate control regulates

fractionation across the membrane. In-lab testing demonstrates that the system can achieve a raw

precision (1s of 3 minute average) better than 0.05/0.15 ‰(d18O/d2H), respectively, and a reproducibility

of 0.15/0.5 ‰(d18O/d2H) over seven days, even under variable ambient air and water temperature

conditions.
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　近年、水の水素と酸素18の同位体比 (δDとδ18O) に加えて、酸素17(δ17O)の高精度測定が可能に

なった。水循環のトレーサーとして、δ18Oとδ17Oを組み合わせた17O-excessという指標が提案された

(Barkan and Luz, 2005) 。17O-excessは、海洋上の蒸発における分子拡散により生じると考えら

れ、d-excessと組み合わせることによって新たな情報を持つ指標として期待できる。 
　17O-excessの変動メカニズムは基本的にd-excess (= δD –8 ×δ18O) と同様である。実際に、海洋上の水蒸

気の17O-excessとd-excessには正の相関関係がある (Uemura et al., 2010) 。しかし、南極のアイスコア

(Landais et al., 2008) と雪 (Touzeau et al., 2016)、アメリカ大陸の地下水 (Li et al., 2012) では、17

O-excessとd-excessの相関関係が低く、雪結晶成長や水蒸気循環の影響が指摘されている。また、アフリカモ

ンスーン降水イベントの17O-excessが対流活動における再蒸発の影響が示唆されている(Landais et al., 2010)

。本研究では、アジアモンスーン地域における17O-excess変動を明らかにするために、沖縄島での降水の測定

を行った。 

　試料は、沖縄県南部(沖縄県環境衛生研究所)において、1週間ごとに2年間、採取した降水を用いた。同位体

分析にはキャビティーリングダウン式分光計(L2140-i, Picarro)を用いた。降水の17O-excessは夏に低く冬に高

い値をとる季節変動がみられた。これは、d-excessの季節変動 (Uemura et al., 2012) と同様であり、水蒸気

起源の相対湿度を反映していると考えられる。また、17O-excessとd-excessには強い正の相関関係がみられ

た。この結果は沖縄島の降水が海洋での蒸発時の分子拡散の情報を保存している事を示唆している。
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　水試料の炭素同位体測定を実施する際には，試料中の微生物の活動によって炭酸成分が変化しないように殺

菌処理を行うことが推奨されており，海洋研究では標準手法となっている．しかしながら，陸水試料では，殺

菌のための塩化第二水銀やアジ化ナトリウムといった毒物を使用できないことも多くある．さらに毒物の使用

によって，環境リスクを高めることになり，廃液処理に時間やコストを要する等のデメリットも大きい． 

　我々は，毒物を代替するような，水試料中の生物活動を停止させるための処理について，いくつかの手法を

検証してきた．NaOHの添加が生物活動の低減には効果があったものの，試料の化学組成によっては沈殿が生

成してしまい，DIC分析には適さないものであった．また，NaCｌ添加による効果の可能性について，2016年

のゴールドシュミット国際会議で指摘した．その検証を行ったところ，DIC濃度が低い試料では，NaClの添加

によって，炭素同位体比が低めの値に変化してしまうことがわかった．DIC濃度についても，NaClの添加で低

くなることが示され，NaClを毒物の代替とすることはできないとの結論を得た． 

　一方，塩化ベンザルコニウム（BAC）を環境負荷の低い代替物質として用いることが試みられてい

る．Kuo（1998）では飲料水の分析のためにいくつかの代替物質を用いており，そのなかのひとつがBACであ

る．Gloël et al. (2015) では，海水試料の溶存ガス分析に対してBACの効果を検討しており，短期的な試料保

管であれば使用できるとの報告がある．しかしBACによって微生物は細胞死する作用があるはずであ

り，DIC分析に効果があると期待される．我々はいくつかの水試料を採取して，微生物活動を高めるために糖

を添加した上で，BACの有無によるDIC濃度や炭素同位体比の変化を検証した． 

　予察的な結果しか得られていないが，これまでのところ４週間程度の試料保管では，BAC添加によりDIC濃

度や炭素同位体比の変化が抑えられており，BACの効果は十分に期待できると考えられる．今後，さらに多く

の試料を用いて検証を重ねていきたいと考えている． 

 

　引用文献 

　Gloël, J., Robinson, C., Tilstone, G. H., Tarran, G. and Kaiser, J. (2015) Technical note: Could

benzalkonium chloride be a suitable alternative to mercuric chloride for preservation of seawater

samples? Ocean Sci. 11, 947-952. 

　Kuo, C. Y. (1998) Improved application of ion chromatographic determination of carboxylic acids in

ozonated drinking water. J Chromatogr A. 804, 265-272.
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　マングローブ林は、森林生態系の中で最も炭素貯留量が大きく （Donato et al. 2011）、特異的に高いCO2

吸収能を持つため（Rivera-Monroy et al. 2013）、近年、温暖化問題を背景にその機能に注目が集まってい

る。高いCO2吸収能は、熱帯環境での高い純一次生産量と、冠水による低い分解呼吸量により説明されている

が、炭素収支について未解明な部分が多く、CO2吸収の報告には大きな誤差がある。本研究では、従来の方法

では定量されてこなかったマングローブ生態系からの水系を通じた炭素流出に着目し、土壌中の地下水に形成

される溶存無機炭素（DIC）プールと潮汐による地下水移動に伴うDICの流出にについて、炭素同位体を用い

た解析を実施した。生態学的な調査が実施されている沖縄県石垣島吹通川のマングローブ林の河口域におい

て、2017年8月に河口からマングローブ林内の河川の4地点にて1時間毎に河川水を採取し、pH、塩

分、DIC濃度および炭素同位体比を測定した。これらは、潮位変動に伴った変化を示し、特に、干潮時に高い

DIC濃度が示された。その濃度は、上流の河川水や付近の海水を上回っており、マングローブ林からのDIC供

給が示唆されるものであった。このとき、DICの炭素同位体比の変動は、マングローブ林下流の河口では

0.37～-10.33‰、マングローブ林周辺では-1.97～-13.87‰であり、海水起源のDICよりも明らかに低い値で

あった。このことは、マングローブ林地下における有機物分解に由来する炭素同位体比の低いDICを含んだ地

下水が、マングローブ林から河川へ流出したことを示している。 

　マングローブ林からの炭素流出の影響を定量するために、塩分と炭素同位体を指標とした混合を仮定し

て、分析値の評価を行った。マングローブ林からの炭素成分の寄与があっても、塩分には影響しないと考えら

れることから、塩分を指標とした計算では、河川水と海水が混合したときの状態が再現でき、そのときの

DIC濃度と炭素同位体比を計算上の値として求めることができる。この計算値と実測値のずれを利用すれ

ば、マングローブ林からの炭素成分の寄与を見積ることが可能となる。この解析により、おおよそ最大3割程

度の炭素がマングローブ林由来であると推定された。
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　阿蘇カルデラから浅層地下水系を通して放出されるマグマ起源物質量を検討するため、阿蘇カルデラ及びそ

の周辺の河川（白川、黒川、緑川）及び地下水調査を行った。 

　黒川（大渕橋、阿蘇谷赤水）での流下量は、硫黄53.7ton/day、塩素25ton/day、白川（妙見橋、南郷谷河

陰）での流下量は硫黄12.3ton/day、塩素流下量は5.4ton/dayであった。 

　降雨あるいは地層から供給される硫黄、塩素の量の把握、あるいは温泉（深層地下水）の浅層地下水への影

響を考慮した、浅層地下水系を通して放出されるマグマ起源物質量について検討する必要がある。 

　本研究は平成28年度原子力施設等防災対策等委託費（火山影響評価に係る技術的知見の整備）の成果の一部

である
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　第四紀火山の山麓部には湧水が多く集中し、地域住民にとって重要な水資源となっている。滞留時間が20年

を超えるような湧水は質・量ともに安定しているが、比較的規模の小さな湧水は降水量の季節変化に対応し

て、質・量ともに変動することが知られている。本研究では、滞留時間が10年程度未満の湧水が分布する御嶽

山の火山山麓湧水を対象として、継続的に流量観測や採水を実施し、安定同位体や年代トレーサーの分析を実

施した。これらのデータに基づいて、湧水の流出プロセスについて検討した結果を紹介する。
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　河口湖では、2015年の調査により、鵜の島の東、水深約8mの湖底に湧水が発見された。この湧水の水同位

体比は、湧水地周辺の直上水に比べ低い値を示しており、周辺の山地からの地下水の影響が示唆されたが、湖

水との混合によりその詳細な起源については明らかでなかった。そこで、本研究では2016年7月、潜水調査に

より湖底湧水を直接採取し、その水同位体比を同時期に採取した湖周辺の地下水と比較した。その結果、湖底

湧水の水同位体比は、湖南岸の地下水に比べ高く、湖北岸の地下水に近い値を示した。このことは湖底湧水が

主に、御坂山地を起源とする地下水であることを示唆している。
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　都市域の地下水環境は人為的な影響を強く受けており，そこでは自然状態よりもはるかに複雑な水・物質循

環システムが形成されている．この都市域の地下水の水・物質循環システムに関する研究はいまだに少な

く，研究事例の蓄積が待たれているところである．そこで，本研究では神奈川県川崎市高津区とその周辺の都

市化地域を対象として，同位体的手法に基づき，地下水の起源の解明と特に窒素に焦点を当てた地下水汚染の

実態・プロセスを明らかにすることを目的とした． 

　井戸水と湧水を対象に，2016年の夏季に合計約30地点から地下水試料を採取した．台地部の井戸は相模層

群・新期段丘堆積物中の地下水を，低地部の井戸は沖積層の地下水を対象としており，井戸の深度はいずれも

15m以浅である．一般水質組成からは，地下水は大局的には台地部，低地部ごとにそれぞれ似た水質組成ある

いは濃度を有する傾向が認められた．その一方で，同じ台地，低地部でも隣接する地点間で水質に著しい違い

（不均質性）があることも分かった．この濃度の不均質性は硝酸イオンにおいて特に顕著であった（0.0-95.8

mg/L）． 

　酸素・水素同位体比は水道水が最も低く，湧水が最も高い値を示した．そこで，それぞれを水道漏水と降水

浸透水の同位体比を代表するエンドメンバーとして，地下水中に占める水道漏水の割合（混入率）を算出した

ところ，全域において地下水中への水道漏水の相当量の混入が確認された．この地下水涵養に果たす水道漏水

の寄与は多摩川沿いの低地部で顕著であった（最大で約40%）．続いて，硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体

比から窒素の起源を検討した結果，台地部の地下水ならびに農地に近い一部の低地部の地下水中の窒素は主に

肥料起源，そのほかの低地部（市街地）のそれは下水漏水起源であると推定された．また，台地，低地部の地

下水とも，一部で脱窒プロセスの進行が認められた． 

　本研究の結果，水道漏水が都市の浅層地下水涵養に重要な役割を果たしていること，さらに公共下水道が完

備されて久しい都市化地域であるにもかかわらず，調査地域全域で窒素による地下水汚染が生起していること

が明らかになった．特に下水漏水による地下水汚染の発生が強く示唆された．水道漏水と下水漏水の果たす水

文学的な役割について，さらに正確な定量的評価が今後の課題となろう．
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　2016年4月14日から始まった一連の熊本地震の活動による地下水や温泉への影響を調べるため、熊本県内の

8か所の湧水（図1のA～H）における調査を行った。また、21ヶ所の温泉施設における聞き取り調査と、阿蘇

地区で新たに発生した湧水（図1のJ）の調査も行った。 

　調査を行った8ヶ所の湧水のうち6ヶ所（A～D, G, H）は、地震の1ヶ月前の2016年3月6-10日に湧出量測定

や採取調査を行っていた場所である。また残りの2ヶ所（E, F）についても，2014年に同様の調査を行ってい

る。このような地震前の調査によって、熊本地震に伴う湧出量や主成分濃度の変化が明らかになった。 

　湧出量は、3ヶ所（A～C）において増加（増加率は地震前の2-6倍）、2ヶ所（G, H）において減少（減少量

は地震前の50-80%）が見られた（Fig.2）。残りの3ヶ所（D～F）は変動幅が地震前の30%以内であった。湧

出量の増加および減少が見られた湧水は、地震を引き起こした布田川・日奈久断層から7km以内の距離に位置

する湧水であった。 

　湧出量の増減と地震で発生した地殻の伸縮とを比較するため、国土地理院（2016）の断層モデルを基にし

て、地殻変動解析支援プログラムMICAP-G（Okada, 1992, 内藤・吉川, 1999）を用いて地表面で予想される

体積歪変化量を計算した。両者の分布を図1上で比較したところ、明確な関係は見られなかった。 

　湧出量が増加した3ヶ所は、いずれも2016年11月の湧出量は地震前のレベルには戻っていない（図2）。一

方、湧出量が減少した2ヶ所のうち1ヶ所（H）は2016年9月に地震前のレベルに戻ったが、残りの1ヶ所

（G）は2016年9月には逆に地震前の7倍に増加し、その後減少が見られている。このように湧出量の時間変

化は場所によって様々であり、地下水の混合比の変化といった地域性を重視しながら、変化の要因について考

察する必要があると考えられる。 

　主要化学組成については、多くの成分ではほとんど変化が見られなかったが、唯一硝酸イオン濃度に明らか

な変化が観測された（図3）。具体的には、8ヶ所の湧水すべてにおいて、2016年5月に10-90%の増加が生

じ、2016年9月までに地震前と同程度かそれ以下の濃度に減少している。湧出量の増減とは関係なく、すべて

の湧水において同様の変化が起きていることは興味深い。地下水の混合や地殻歪のような地域性に強く依存す

る要因ではなく、強い地震動のようなすべての湧水に共通して影響する要因について考察する必要があると考

えられる。 

　温泉施設における聞き取り調査の結果、自噴が発生したり自噴量が顕著に増加した源泉や地域があることが

判明した。この分布を上記の地殻歪変化の分布と比較すると、いずれも縮みの地殻歪変化が予想される地域と

重なることが分かった。 
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　For developing and effective utilizing of groundwater resources, it is necessary to understand the large

circulation of water from precipitation to use by residents (Mahara et al., 1993). In particular, studying the

residence time and source (recharge area) of the water is important in evaluating the groundwater flow

system. In Fukushima Prefecture, although environmental behaviors of various radionuclides released by

the accident of Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant have been analyzed, there are few reports on the

behavior and contamination status of groundwater by radionuclides, which are necessary to be assessed

for safety use of groundwater resources in the future. 

　In this study, we investigated the groundwater flow system in Fukushima Prefecture and the

anthropogenic contamination of groundwater caused by the nuclear accident using 3H-3He dating

method, which is possible to acquire not only the age of groundwater but also the information on the

water source based on the initial 3H concentration, and 129I, one of the radionuclides released by the

nuclear accident. 

　Sampling was conducted in September 2016 and January 2017 mainly on groundwater and spring

water at the Hama-dori region, Fukushima Prefecture. The water samples for 3H-3He dating method were

collected and sealed in copper tubes with special care to atmospheric contamination and analyzed using

a noble gas mass spectrometer at Department of Basic Science, University of Tokyo. After the first

extraction of originally dissolved helium, the sample water was sealed in the copper tube again and stored

for about a month, and then the amount of 3He produced by the decay of 3H was extracted by the second

degassing and analyzed to obtain the initial 3H concentration and the residence time. Water samples for

iodine analysis were sampled in 1-L plastic bottles. Iodine in the sample water was extracted and

back-extracted to yield silver iodide pellet, and then 129I/127I ratios and concentration of stable isotope 127

I was measured using an accelerator mass spectrometer and ICP-MS at Micro Analysis Laboratory,

Tandem accelerator, University of Tokyo. 

　For example, in Minami Soma Sports Park located about 30 km north of the nuclear plant, the

concentration of tritium-derived 3He was approximately 2.2x10-18 mol/g. The current 3H concentration

has been determined by liquid scintillation counter to be 9.3 TU for a sample collected from the same

locality (Yabusaki et al., 2015). These values give the initial 3H concentration of 10.1 TU and the

residence time of about 1.5 years. This suggests the groundwater system in this region has already been

almost completely refreshed since March 2011 due to the short residence time. 

　For 129I/127I ratios, most of the samples measured so far showed values below 1.0x10-11, which is the
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lower limit of the isotope ratio including radioactive iodine of anthropogenic origin (Fehn, 2012). The low
129I/127I ratio of water from Minami Soma Sports Park is in the range of natural background, which is

consistent with the short residence time obtained with the 3H-3He method. 

　Up to the present, it is not possible to confirm the apparent contamination due to the nuclear accident,

but depending on the residence time of the groundwater, the possibility that polluted water will discharge

in the future cannot be ruled out. We are planning to carry out further sampling to estimate the residence

time and water source by the 3H-3He method and combine it with the 129I results to investigate the

environmental impact. 
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Recently, it is being important to understand sediment dynamics in a river basin for a well-balanced

sediment management in the entire basin at view points of the national flood control and water resources.

However, it is still unclear how much sediment has been produced in a mountainous stream, which is a

basic information of the sediment dynamics. In this study, 10-beryllium-contents have been analysed for

sediment samples of mountainous catchments in Fukuoka, Japan in order to fundamentally examine the

sediment dynamics in the river basin. Since the late 1980s, beryllium isotopes of quartz extracted from

rock or river sediment have been analysed to estimate rock- or catchment-scale denudation rates [1]. 

 

A lot of slope collapses are observed in the study area, of which the geology mostly consists of Mesozoic

granites. Most of those failures were explained as a shallow landslide under around 1m in depth, which

accompanied with an infiltration of rains and an increase of a groundwater table in weathering granite [2].

The sediment samples have been collected at four riverbeds and one hillslope in two different

sub-catchments (A and B). 

 

The samples that originated from weathering granite are composed of quartz, feldspar, mica and some

organic materials. Firstly, they were washed by pure water and sieved over 250 μm to avoid a

contamination from aeolian deposits. Then, the quartz was purified with acids and beryllium oxide was

produced based on the method of Kohl & Nishiizumi [3]. Finally, beryllium isotopes were analysed with

the accelerator mass spectrometer equipped by JAEA (JAEA-AMS-TONO). 

 

As a result, the sample of the catchment B shows a little bit higher value in 10-beryllium-content that is

8.7 ±1.9 (x 104 atoms/g), than those of catchment A that show similar values ranging from 3.1 ±0.5 to 5.5

±0.9 (x 104 atoms/g). This result indicates that the river sediment in the catchment B includes quartz

grains that have been exposed on a ground surface for a long time compared with the catchment A

because topographical settings of these two catchments are similar. It is also possible to think that the

river sediment in the catchments A contains more landslide materials because the landslide materials,

which have come from a deeper part, might have a lower value in 10-beryllium-content. This result is

consistent with distribution of the shallow landslides in 2003. 

 

References: 
[1] Portenga & Bierman (2011) GSA Today, v. 21(8):4-10 

[2] Kyushu Branch of JAEG (2004) Get Kyushu, 25:14-40 (in Japanese) 

[3] Kohl & Nishiizumi (1992) Geochim.Cos.Acta 56:3583–3587
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Soils and forests are deteriorating; grazing lands are degraded; water points, sources and lakes are drying,

and underground water levels are lowered. This could largely be attributed to the employed traditional

inappropriate resource management methods; severe soil erosion and degradation reducing infiltration

and resulting in sedimentation of water sources and lake basins. Bad cultivation practices, burning and

cutting of perennial vegetation, overgrazing and grass fires increase the runoff causing soil erosion and

consequently sediment transport to the lake resulting to decrease its storage capacity and quality of

stored water.  

 

The present investigations also include the runoff-rainfall studies combined with estimation of sediment

transport, pollution of water and rating decrease in storage capacity. The lake discharge has been

decreased according to preliminary analysis. The main aim of this research is to quantify the interactions

between groundwater and surface water. A multi-disciplinary approach will be used to quantify

interactions between groundwater and surface water in the catchment. The methods include modelling,

isotopes, hydrochemistry, hydraulic, and temperature approach. These methods will be applied at various

spatial and temporal approach. With the help of different GIS/Remote Sensing equipment’s, different

maps and imageries will be developed and further investigation will be done to evaluate the present mode

of land situation and its degradation. Hydrological data and other related data will be collected from the

different sources. Analysis of soil samples for different physico-chemical properties and water sample for

testing its quality will be done by standard procedures and methods.  

 

The status of land and water surface will be counter checked by ground truth. The results will provide a

solid scientific basis on integrated approach of groundwater and surface water. Moreover, depending on

the analysis and result, suggestions can be made for adopting some strategies to improve water resource

management.
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