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はじめに 

 

TRU 廃棄物の処分方策については、原子力委員会での方針等（平成 6 年の原子力長期計画等）

を受けて、「TRU廃棄物処分概念検討書」（以下、第 1次 TRUレポート）、「TRU廃棄物処分技術

検討書－第２次 TRU 廃棄物処分研究開発取りまとめ－」（以下、第 2 次 TRU レポート）によっ

て、その地層処分の技術的成立性が示され、平成 19年 6月には最終処分法の一部改正により、地

層処分の対象廃棄物に追加された。これに伴い、平成 20年 3月に「特定放射性廃棄物の最終処分

に関する基本方針」及び「特定放射性廃棄物の最終処分に関する計画」が改定され、併置処分の

実施も念頭に、TRU廃棄物と高レベル放射性廃棄物は地層処分事業という統合された計画の中で、

最終処分の開始を、平成 40 年代後半を目途に事業を進めるというスケジュールが示されている。

また、同改正法は平成 20年４月より施行され、NUMOが高レベル放射性廃棄物の地層処分に加

え、TRU 廃棄物の地層処分の実施主体としての認可を受けた。これらの背景を踏まえて、TRU

廃棄物の処分に向けた技術開発については、TRU廃棄物の地層処分に関する全体基本計画（以下、

基盤研究開発計画）に示されるように、高レベル放射性廃棄物処分の技術開発との整合を図りつ

つ、併置処分の技術的成立性をより確実にするための検討を含め、地層処分事業のスケジュール

を考慮して進める必要がある。そして、NUMOが目的とする技術開発等へ直接的に反映させるた

めに、処分事業に先行して技術基盤の整備を進めることに加え、科学的知見の拡充による技術的

信頼性や安全性の向上を図るために、国の基盤研究開発として実施することが期待されている。 

このような TRU 廃棄物特有の重要課題として、人工バリア材および地質媒体への収着分配係

数が小さく、レファレンスケースの被ばく線量評価では高レベル放射性廃棄物に比べ 2 桁以上高

いことが示されている（第 2 次 TRU レポートから最大線量が処分後 10,000 年で 2μSv/y）ヨウ

素 129 および炭素 14 の低減対策に加え、その廃棄体の特性から大量のセメント系材料を使用す

ることや金属腐食等によるガス発生による人工バリアの長期挙動への影響があげられる。 

したがって、TRU 廃棄物処分の技術開発において、TRU 廃棄物処分の重要核種であるヨウ素

129（グループ 1）および炭素 14（グループ 2）の影響を低減するための代替技術の開発として、

10万年以上のヨウ素閉じ込め性能を目標とした複数のヨウ素固化体開発に関して、その処理プロ

セスの成立性の見通しを示すとともに、長期評価のためのヨウ素放出の評価モデルを提案した。

一方、炭素 14対策としては、ソースタームの現実的な評価として、インベントリ設定方法の基本

的な考え方を示すとともに、金属の腐食や炭素 14浸出率のデータを一部取得して、長期予測のた

めのモデル化を検討した。さらに、炭素 14の 10半減期に相当する 6万年間の閉じ込めのための

容器を開発し、その実現性を示した。これらの成果により、環境条件に応じた評価・概念設計に

対応できる基礎的な技術・手法を整備することができたが、それらを用いた長期安全性評価の信

頼性を確保するためには、これまでに提案、構築した評価手法、評価モデルの信頼性を向上させ

るとともに、その説明の妥当性について十分な根拠を示すことが必要である。また、精密調査地

区の選定時に、対象となる地質環境に応じた予備的安全評価や施設の概念設計を実現可能な現実

的な条件で実施可能とするため、材料および地質環境の多様性に対応した、人工バリアの長期挙



動に係わるデータ取得ならびに評価モデルの開発が行われたが、さらにその精緻化、信頼性向上

が必要である。 

長期安全性評価の信頼性を確保するためには、これまでに提案、構築した評価手法、評価モデ

ルの信頼性を向上させるとともに、その説明の妥当性を示すための根拠を示すことが重要であり、

そのためには、長期試験による評価モデルの確証に加え、類似の天然事例等による説明性の確保

が必要である。 

本開発では、TRU廃棄物の地層処分における人工バリア材の特性ならびに重要核種の影響につ

いて、特に長期評価の信頼性確保の観点から、これまでに明らかになった課題を解決し、安全評

価の信頼性を向上させることを目的とし、以下の各開発を実施した。 

ヨウ素・炭素移行挙動評価技術高度化開発 

（１）ヨウ素 129対策技術の信頼性向上 

（２）炭素１４長期放出挙動評価 

人工バリア特性変化評価技術開発 

（３）ナチュラルアナログ調査 

（４）人工バリア材料長期挙動評価・人工バリア評価の初期条件の設定 

（５）ガス移行連成挙動評価手法の開発 

本分冊（第４分冊）では、人工バリア材料長期挙動評価・人工バリア評価の初期条件の設定に

関する平成 25年度の成果を取り纏めた。 
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第1章 事業概要 

 

1.1 背景  

本調査が対象としているのは、再処理工場から発生する超ウラン元素を含む放射性廃棄物（以

下、TRU 廃棄物という）であり、地層処分が想定されている。「はじめに」にもあるとおり、「特

定放射性廃棄物の最終処分に関する基本方針」及び「特定放射性廃棄物の最終処分に関する計画」

が改定され、TRU 廃棄物は高レベル廃棄物との併置処分の実施も念頭に、地層処分事業という統

合された計画とすることが決められ、同改正法は平成 20 年４月より施行されている。最終処分

の開始を、平成 40 年代後半を目途に事業を進めるというスケジュールが掲げられ、現在、NUMO

が高レベル放射性廃棄物の地層処分に加え、TRU 廃棄物の地層処分の実施主体となり、事業を行

うための検討がなされている[1]。 

TRU 廃棄物の地層処分に向けた検討課題は、各研究開発機関等を中心とした「地層処分基盤研

究開発調整会議」によって取りまとめられ、緊喫に調査を実施すべき課題として挙げられている。

こうした背景の中、TRU 廃棄物の処分に係わる人工バリアの長期性能評価に関する課題のうち、

本調査では、人工バリア材料の長期挙動評価と評価のための初期設定の設定についての課題を取

り上げ、これを調査することとした。 

人工バリア材料の長期挙動に関しては、平成 24 年度までに、セメント系材料に関しては、ア

ナログ試料の分析評価、混合セメントに関するデータ取得、及びモデル確証・評価、ベントナイ

ト系材料に関しては、化学挙動と力学挙動を相互に考慮した緩衝材の長期挙動評価の必要性が示

された。現実的評価に基づいて施設設計の合理化に資するためには、これらの課題を解決し、処

分環境及び材料の多様性に起因する評価の不確実性を低減させると共に、人工バリア長期性能評

価の信頼性を向上させることが重要である。また、実際の処分場でこれらの材料を採用した場合

の成立性についても議論すべきである。 

そこで、本技術開発では、人工バリア材の長期挙動に関して抽出された課題の解決のために、

平成 24 年度までに本事業において抽出された課題を解決するために、必要なデータを取得し、

試験によって得られたデータを活用した現象のモデルや解析手法の検討等を実施する。 

 

1.2 目的 

TRU 廃棄物の地層処分における、人工バリアの長期挙動評価のために、今後 5 カ年の事業

として、「人工バリア材料長期挙動評価」では、主に緩衝材を対象に、力学－化学（HMC）連

成挙動および解析による長期挙動評価の信頼性を高めることを目的とし、確証試験と解析への

適応を検討する。一方、「人工バリア初期条件の設定」では、セメント系材料を主として、長

期挙動評価への初期条件の設定および影響に着目し、解析精度の向上を目的として操業中の熱

の影響、施工による初期設定への影響等を検討する。両者とも確証し、現象のモデルとするに

はある程度の長期試験が必要となるため、１年目となる今年度は、長期試験を含む試験の必要

性、重要度を抽出することに注力し、そのための予備試験を多く実施する。 
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1.3 本事業のこれまでの成果概要 

本事業は平成 24 年度までの検討において、①多様なセメント系材料の長期変質挙動の確証試

験、②セメント－ベントナイト相互影響の確証試験、及び③人工バリア性能評価解析の高度化に

分けて、地下環境条件に対応した人工バリア材料の多様性を考慮したセメント系材料及びベント

ナイト系材料の変質データを取得した。また、変質に伴う物質移行特性及び力学特性の変化に関

するデータを取得し、得られたデータを元に人工バリアの長期性能評価手法の構築及び高度化を

目標として実施した。以下に項目毎に主な成果を示す。 

 

1.3.1 セメント系材料の長期変質挙動の確証試験 

セメント系材料の長期変質挙動の確証試験では、多様な材料、多様な環境を考慮したセメント

系材料の性能評価及び変質解析の信頼性向上及び不確実性の低減を目的として検討を実施した。

た。多様な材料として、混和材を使用したフライアッシュセメント(FAC)、高炉セメント(BFSC)

及びシリカフューム混合セメント(SC)を対象として検討し、多様な環境として、降水系地下水及

び海水系地下水の影響について検討した。図 1.3.1-1 にセメント系材料の長期変質挙動の確証試

験における各検討の位置付けを示す。変質に伴う物質移行特性及び力学特性変化のモデル化は、

解析初期値及び変質に伴い変化する特性値の予測に関して、空隙構造及び水和物の細孔表面電荷

に着目したモデルの検討を実施した。溶解変質モデルの構築に係わる試験は、多様なセメント系

材料の多様な環境での溶解変質挙動に関して、セメント系材料の統一的な初期鉱物、二次鉱物の

設定手法の構築等のための試験データの取得を行った。経年コンクリート（アナログ試料の）分

析の検討では、製造後長期間経過したコンクリートの分析を実施し、その情報より、変質解析の

初期値や変質過程の妥当性の確認や反映事項の検討を行なった。 

 

図 1.3.1-1 セメント系材料の長期変質挙動の確証試験の各検討の位置付け 
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(1) セメント系材料の物質移行・力学特性変化に関する計算手法の高度化 

セメント系材料の物質移行及び力学等に関する特性値は、図 1.3.1-1 に示す様に、地下水の

接触による溶解変質(Ca の溶解)による空隙構造の変化の影響を受ける。そのため、溶解変質に

よる特性値の変化を性能評価解析へ反映して計算する必要がある。本検討では、多様な材料へ

の対応として、図 1.3.1-2 に示す様にこれまでセメントの種類によって空隙率と拡散係数の関

係式が異なっていたのを統一的に算定できるモデルの検討を実施した。空隙構造と物質移行特

性に関して文献を調査した結果、フライアッシュの混入によって空隙径が小径側にシフトして

いること、様々な物質移動モデルが空隙率及び空隙構造を基本にしており、実験値や実測値と

の整合が取れている一方、物質移動特性に影響を及ぼす空隙径が文献によって異なること、既

往のデータでは水銀圧入法によって得られた空隙率しか指標がないことが明らかになった。 

 

 

図 1.3.1-2 セメント系材料の物質移行・力学特性変化に関するモデル化の概要 

 

本検討では、セメント系材料の空隙構造について、微細な空隙に加え水和物の表面電荷の影

響にも着目し、対象とする特性値は、物質移動特性として拡散係数ついて、初期のセメント系

材料の状態から変質に伴う特性値の変化を予測できるモデルの構築の検討を行った。力学特性

変化については、圧縮強度、静弾性係数について検討を行った。 

図 1.3.1-3 に空隙構造モデルによる拡散係数の算定手順を示す。空隙構造モデルを使用した

物性評価モデルは硬化体断面の反射電子像から三次元モデルを構築し、イオンの拡散係数を解

析するモデルを検討した。イオンの移動は粗大空隙と C-S-H（を主成分とする Ca(OH)2以外の

水和物）内を拡散すると仮定している。C-S-H 内の拡散係数モデルを、実験結果をもとに高度

化し、空隙構造モデルによりセメント硬化体内の塩化物イオンの拡散係数を算定評価した解析
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結果は比較的良く実験値と一致していた（図 1.3.1-4）。これにより、拡散試験を実施しなくと

も、セメント硬化体の反射電子像及びマイクロインデンテーションの測定結果により拡散係数

を推定できる。また、本モデルは混合セメントについても検討し、C-S-H 部分の拡散係数算定

等に課題が残るが、健全なセメント硬化体の拡散係数をおおむね予測できることを確認してい

る。 

 

 

図 1.3.1-3 空隙構造モデルによる拡散係数の算定手順 

 

 

図 1.3.1-4 空隙構造モデルによる拡散係数の算定結果(健全なセメント硬化体) 
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物質移行に係わる溶解変質に伴う重要な物性変化は空隙の増加である。ランダムウォークモ

デルでは物質の移行経路は粗大空隙と C-S-H であることから、溶解変質に伴う空隙の増加は、

粗大空隙と C-S-H 内の拡散係数の増加で表現できる。OPC 硬化体の主要な水和物は Ca(OH)2

と C-S-H であり、溶解は Ca(OH)2、C-S-H の順に進む。以上の点を鑑みた、空隙構造モデル

によるセメント系材料の変質に伴った拡散係数の算定手法を表 1.3.1-1 に示す。これらのモデ

ルを適用して、OPC ペースト硬化体の初期試料の空隙構造モデルから溶解変質した試料の拡散

係数を予測した。実測値と予測値は比較的良く一致し、初期試料から溶解変質した試料の拡散

係数を予測できることを確認した。なお、本検討では OPC においてモデルの構築の検討をし

たが、混和材を使用した FAC、BFSC 及び SC の硬化体は、主要な水和物と溶解過程は OPC

と同様であるため、C-S-H の拡散係数について検討の余地があるが、本モデルを適用できる。 

ペースト硬化体内のイオンの移動は空隙構造のほかに細孔表面電荷の影響を受けると考え

られる。混和材を添加したセメント系材料では、同じ配合の場合、空隙率は大きく変わらない

が、空隙径は小さくなる傾向にあり、イオンの浸透は著しく抑制される。混合セメント硬化体

内のイオンの移動に関しては空隙構造のほかに表面電荷やそれに伴う電気二重層の影響も大き

いと考えられ、表面電荷サイトを塩化物イオンの移動に適用したモデルを検討した。主要な水

和物である C-S-H の表面電荷サイトをモデル化したが、OPC 水和物に適用できると考えられ

るサイト密度を使用した 1site モデルで混合セメント硬化体中のイオンの移動は表現できなか

ったことから、混和材由来の C-S-H が存在すると仮定し、混和材由来の C-S-H の電荷サイト

密度を想定した 2site モデルによって、BFSC や FAC の硬化体のイオンの移動を評価した。

BFSC は比較的良くイオンの移動を再現できたが、スラグ添加量を変化させた試料では必ずし

も一致しなかった。スラグやフライアッシュ等の混和材を添加することによって Al の量が多

くなり、C-S-H ではなく C-A-S-H の形態をとることが指摘されている。今後、C-A-S-H の表

面電荷やイオンとの反応について検討、および溶解変質をした場合の細孔表面電荷を考慮した

計算の検討が必要と考えられる。 

 

 

図 1.3.1-5 表面電荷モデルによる解析結果と試験結果の比較 

 

前述の表面電荷モデルの成果を空隙構造モデルにより多様な材料への対応に反映する検討
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体として表面電荷モデルで塩化物イオンの浸透挙動を計算し拡散係数を算出した。拡散係数の
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定され、BFSC 硬化体(2site：OPC の表面電荷サイトと混和材由来の表面電荷サイトを設定)

の計算値は実験値よりも 1 桁大きな値となった。表面電荷モデルにおいて、混和材が入った場

合の表面電荷サイトに関する検討が十分ではない点がその原因の 1 つとして考えられ、課題が

残されている。 

本検討では一般構造物の劣化の診断等に評価実績が多い塩化物イオンの拡散係数を対象と

してきた。処分施設の評価において種々のイオンの拡散係数が必要となるが、評価に使用され

ることが多いトリチウムの拡散係数を空隙構造モデルで算定した（図 1.3.1-6）。空隙率が増加

するに従ってトリチウムの拡散係数も大きくなり、その相関は実測値と解析結果で一致してお

り、空隙構造モデルにより OPC ペースト硬化体のトリチウムイオンの移動も評価できた。文

献値に比較して解析値は拡散係数が小さい傾向なのは、文献値がコンクリート及びモルタルの

データであるのに対して、解析値はペーストで評価してあるためと考えられる。コンクリート

及びモルタルは、骨材が加わることにより粗大な空隙が増加するため、拡散係数は大きくなる

と考えた。本検討ではセメントペースト試料を対象にモデル化したが、セメント系材料は実際

にはモルタルやコンクリートとして使用されることから、今後、骨材の影響を考慮することが

必要だと考えている。 

さらに、空隙構造モデルに局所的な引張破壊を考慮することにより、セメント硬化体のマク

ロな圧縮強度を評価しうる非線形ボクセル有限要素解法を適用したモデルを使用し、モデルの

適用性を検討した。モデルにより大まかな圧縮強度の推定は可能であるが、圧縮強度は空隙率

と良い相関があることから、空隙率でモデル化できると判断した。静弾性係数に関しても空隙

率との関係でモデル化できるものと判断した。なお、本検討では、セメントペーストを対象と

してきたことから、実際に処分施設で使用される骨材を含むコンクリート及びモルタルでの算

定手法の検討が必要である。 

 

 

図 1.3.1-6  空隙構造モデルによるトリチウムの拡散係数の算定結果と文献値の比較 
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表 1.3.1-1 空隙構造モデルによるセメント系材料の変質に伴った拡散係数の算定方法 

算定手順 内容・設定 入力情報

1)硬化体の構成 3Dモデルにて、構成要素各鉱物
の割合、3次元の構成を割り当てる
［構成要素］・粗大空隙

・Ca(OH)2

・C-S-H
・未水和セメント

※初期値
硬化体の
反射電子
像

2)各構成要素の
設定

構成要素

粗大空隙 Ca(OH)2 C-S-H

健全
(Region1)

移行経路と
する
⇒自由水中
の拡散係数

未溶解
移行経路とし
ない

未溶解：移行経路とする
⇒C-S-H部分の空隙率に応じて拡散係数を設定

※初期値
マイクロインデン
テーションの測定結
果よりC-S-H部分の
拡散係数を設定

Region2 同上 溶解
移行経路とす
る
⇒粗大空隙と
同じと扱う

未溶解：移行経路とする⇒健全と同じに取扱う

※変質解析と連携
Ca(OH)2の減少量に
関する情報

Region3 同上 同上 溶解：移行経路とする
⇒C-S-H部分の溶解
の程度に応じて拡散
係数を設定

※変質解析と連携
C-S-Hの溶解に関す
る情報(Ca/Si比、
CaO溶解量等)

3)拡散係数の算
定

ランダムウォーク法により、
3Dモデルと構成要素の拡散
係数により硬化体の拡散係
数を計算
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（空隙、骨材、CSH（水和物）、
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イオンの移動経路
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●CSH（水和物）→マイクロ弾性係数測定値とJennings、Bejaouiのモデルから拡散係数を算出

空隙率0.3の拡散係数
は1.0×10-11m2/s
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により拡散係数
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(2) セメント系材料の溶解変質モデルの構築に係わる試験 

平成 14年度から平成 18 年度にわたり実施した「人工バリア長期性能確証試験」においては、

人工バリアを構成するセメント系材料として OPC 及び FAC の長期にわたる化学的な変質現象

を明らかにすることを目的として溶解変質試験を実施した。 

現在、日本工業規格（JIS）に規定されているセメントには、既に化学的変質過程を評価し

た普通ポルトランドセメント及びフライアッシュセメントに加え、高炉スラグセメント及びシ

リカセメント等がある。土木建築資材として使用されるセメントは、モルタル・コンクリート

の目標性能、使用される環境条件、施工条件等によって適切な種類のセメントが選定される。

TRU 廃棄物処分施設で使用されるセメント系材料も同様に、処分施設の立地環境、地下水成分、

セメント・コンクリートに対する要求性能等を勘案して選択されると考えられるが、現時点に

おいては立地条件等不明な点が多く最適なセメントの種類を特定することができない。 

多様なセメント系材料及び多様な環境条件に対応したセメント系材料の長期性能評価を実

施するため、BFSC 及び SC の変質試験を実施して、溶解変質挙動に関するデータを取得し、

変質解析に関わる初期鉱物及び二次鉱物の設定、変質過程を把握した。OPC 及び FAC につい

ては、海水系地下水での変質挙動に関する試験を継続して溶解変質挙動に関して把握した。以

上の成果を元に多様なセメント系材料の溶解変質モデルの構築のために、解析手法の高度化に

おいて統一的な鉱物設定手法や解析の検証を実施した。 

溶解変質に関わる試験は、粉末溶解試験(バッチ式、液交換式)及びバルク試料の溶解試験を

実施し、地下水の条件は降水系地下水(模擬降水系高 pH 地下水（FRHP）を使用)、海水系地下

水(人工海水を使用)及びイオン交換水、セメントの種類は BFSC 及び SC とした。OPC 及び

FAC は、海水系地下水のバルグ試料の溶解試験のみ継続してデータを取得した。 

粉末溶解試験の結果では、BFSC や SC の変質では、その変質試験から同定された鉱物がこ

れまで実施されてきた OPC や FAC の変質で確認されている初期鉱物及び二次鉱物と若干異な

るもののほぼ同様と考えられる。 

BFSC 硬化体については、未反応のスラグの緩やかな水和の進展など、長期にわたる溶解変

質過程を評価する初期鉱物の状態として今後も緩やかに変化する可能性があり、より長期間の

浸漬試験を実施する必要も考えられる。 

バルク試料の溶解試験によると、BFSC 及び SC の硬化体はイオン交換水及び降水系地下水

に浸漬した場合に、Caが溶解した接液面からの深さは、浸漬 9か月では 1mm程度以下であり、

Ca の溶解速度は遅いことを確認している。海水系地下水に浸漬した試料の EPMA による断面

観察結果を図 1.3.1-7 に示す。図 1.3.1-7 によれば、OPC 硬化体は、接水面から深さ 15mm 程

度まで Ca が溶解しているが、FAC、BFSC 及び SC 硬化体では、Ca の溶解している領域は殆

ど観察されず、溶解変質の進行は OPC 硬化体に比べかなり遅いことを確認された。 
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図 1.3.1-7 バルク試料の浸漬試験の EPMA による試料断面の観察結果 

(人工海水浸漬、Ca 濃度分布) 

 

以上のように、溶解変質試験の結果より、BFSC や SC の変質では、変質試験から同定され

た鉱物がこれまで実施されてきた OPC や FAC の変質で確認されている初期鉱物及び二次鉱物

と若干異なるもののほぼ同様であった。また、BFSC、SC 及び FAC は、硬化体中のポルトラ

ンダイトは少ないため、変質過程は OPC 硬化体に含まれるポルトランダイトの溶解の後に

C-S-H が溶解する過程(Region3)での変質挙動であると考えられる。よって、多様なセメント

系材料の溶解変質解析は、OPC の変質解析に適切な鉱物設定を行い、変質の進行速度を考慮す

ることで対応が可能と考えられる。 

なお、FAC、BFSC 及び SC において、これまでの粉末溶解変質試験より明確に確認できて

いない C-A-S-H の生成及び溶解及び Mg を含む鉱物の(海水系地下水の場合)の挙動の把握、バ

ルク試料の浸漬試験においては変質深さが少ないため長期の試験により溶解挙動の把握が必要

である。BFSC 及び SC 硬化体の接水部では空隙量の減少が確認されていることから、OPC に

比較して長期にわたり継続するBFSCの水和に伴う挙動及び二次鉱物生成の影響の把握が必要

である。これらの事項を今後確認することで、多様なセメント系材料及び環境における溶解変

質解析の信頼性を向上させることが出来ると考えられる。 

 

(3) 経年コンクリート(アナログ試料)の分析 

経年コンクリート(アナログ試料)は、人工構造物として作製時から 40~90 年程度経過したコ

ンクリートであり、地層処分の処分場の建設から閉鎖までの期間を考えると、概ね処分場の閉

鎖時のセメント系材料の材齢を模擬できる試料である。これまでに、セメント系材料の長期的

な変遷評価において、初期値として打設直後の鉱物の組成を用いてきたことの妥当性及び保守

性の検討のために、この試料を分析した。加えて、これら経年コンクリート試料を用いて浸漬

試験を行い、これまでに実施されてきたセメント系材料の変質試験等で確認されているような

変質現象が、実構造物のコンクリートにおいても再現できるかを検討した。対象とした試料は、

建設後 40~90 年程度経過した、セメント工場の回転窯の基台より得たコンクリートコアから採

OPC 42ヵ月 FAC30 42ヵ月

BFSC70 33ヵ月 SC20 33ヵ月

接
水
面
側

接
水
面
側
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取したものである。コンクリートコアを得た部位は、地上部の長期間熱影響を受けた部位(推定

温度 70~100℃)及び熱影響を受けていない部位、地下部の地下水の影響を受けた部位(降水系及

び海水系)である。図 1.3.1-8 に経年コンクリートの採取場所の写真を示す。なお、これらの経

年コンクリートに使用したセメントは OPC である。 

 

  

(a) 地上部、熱影響あり  (b) 地下部、熱影響なし 

図 1.3.1-8 経年コンクリートの採取場所の写真 

 

処分場の建設時点から変質解析の基点である処分場閉鎖時点までの間に、図 1.3.1-1 に示す

様に、セメント系材料は廃棄物からの熱の影響や経年による組織の変遷を受けることが考えら

れる。経年コンクリートの試料について、鉱物組成、配合推定、圧縮強度、細孔径分布(空隙率)、

透水係数、NMR、EPMA(試料断面の元素濃度分布)を実施した。これらの分析及び試験から得

られた結果より、変質解析の初期設定の妥当性を検討した。加えて、地下水と接触した試料の

変質状態かから、溶解変質解析で考えられている変質過程との差異についても検討した。 

鉱物設定については、これまでの OPC の変質解析と大きく変わらないことを確認したが、

Ca(OH)2 が検出されない点及び熱影響による C-S-H の結晶化が進行していることが異なる点

である。なお、Ca(OH)2が未検出である点は、地上部のコンクリートでも確認されおり、地下

水等の接触による Ca 溶解が原因ではないと推定され、ポゾラン反応の様に C-S-H が生成した

ことが考えられる。C-S-H の結晶化の進行により、C-S-H の Ca/Si 比が 0.83 程度となってお

り、通常のコンクリートより低い。この現象には Si の供給が必要であるが、フライアッシュ等

の混和材は使用していないことから、コンクリート中の骨材より供給された可能性がある。ま

た、経年コンクリートの物理特性は、配合推定の結果と併せると、圧縮強度の低下や空隙率の

増大は発生していないと考えられる。 

地下水に接触した経年コンクリートの変質の状態は、降水系地下水と接触したケースは

CaCO3が生成し、変質深さは 6mm 程度であった。海水系地下水と接触したケースは Mg を含

む鉱物が表層に付着していたが、変質はほとんど確認されなかった。これまでの変質解析にお

いて考慮している変遷と異なる挙動は確認されなかった。 

経年コンクリートの熱影響を受けた部位、熱影響を受けていない部位について、粉体試料の

浸漬試験及びバルグ試料の浸漬試験を実施した。結果より(図 1.3.1-9 及び図 1.3.1-10 参照)、
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熱影響がない試料では、初期試料に Ca(OH)2が存在し、液相組成を支配する制限固相となって

いることが分かった。液固比の増加とともに液相の pH 及び Ca 濃度の低下が確認され、固相

においては、C-S-H の溶解が見られた。29Si NMR での分析では、溶解変質の進行に伴う C-S-H

の Si 鎖長が長くなることを確認した。これらの結果より、経年コンクリートにおいてもこれま

で評価されている現象と同様な変質を伴う鉱物の変遷が生じるものと考えられる。 

熱影響がある試料では、初期試料において Ca(OH)2は検出されず、熱影響がない場合に見ら

れなかったトバモライトが確認された。29Si NMR の解析結果からも C-S-H も結晶性の高いト

バモライト構造となっていることが確認された。鉱物定量結果では、固相の C-S-H はすべてが

結晶化しているわけではなく、トバモライト組成の Ca/Si=0.83 に近い値となっている C-S-H

相が混在している状態であると推測された。 

また、熱影響のある試料の浸漬試験では、液相の pH は 10.5 前後を示し、液固比による変化

は認められなかった。C-S-Hの溶解はあるものの、熱影響なしの系に比較して溶解量が少なく、

変質は遅いものと考えられる。つまり、熱影響により一部結晶化した試料においては、溶解を

伴う変化が少ないことが確認された。 

 

 

図 1.3.1-9 経年コンクリートの粉末溶解試験：固相の鉱物同定結果 
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図 1.3.1-10 経年コンクリートの粉末溶解試験：液相分析結果 

 

経年コンクリートのブロック試料の浸漬試験の結果によると、浸漬 10 か月後の試料断面の

EPMA 面分析から確認した Ca の溶脱領域は、いずれの試料も接液面から約 1mm までの範囲

であり変質領域は少なく、熱影響を受けた試料は、変質領域が明確ではない(図 1.3.1-11 参照)。

空隙率の測定結果によれば、未変質部の連続空隙率が熱影響を受けたケースでは熱影響を受け

ていないケースよりも大きいことも確認されている。浸漬 36 ヶ月までの液相の pH の変化は

少なく、固相の溶解変質は進んでいないものと考えられる。今後も試験を継続すると共に、変

質の状態を確認し、変質解析への反映事項を抽出する必要がある。 

 

 

図 1.3.1-11 経年コンクリートのバルグ試料の浸漬試験：EPMA 面分析結果 
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以上の試験に用いた熱影響を受けたコンクリートの温度履歴の推定値は 70~100℃であった。

今後、Ca(OH)2の消失及び熱影響による C-S-H の結晶化については、配合(骨材の影響)や温度

条件について把握し、特に C-S-H の結晶化については、TRU 処分概念で制限温度としている

80℃以下で結晶化が進行する場合は、変質解析の初期設定、物質移行の拡散係数及び分配係数

等の物性値の設定への影響を及ぼす要因について検討が必要である。 

 

1.3.2 セメント－ベントナイト相互影響の確証試験（その１) 化学的変質に関する試験 

人工バリアの長期挙動のうち、多様なセメント系材料及び地質環境を考慮した、セメント－ベ

ントナイトの相互影響によるベントナイト材料の化学的変質（鉱物相の変化及び溶解）に関する

各種の試験及び解析的な検討を実施した。また、長期のセメント影響によるベントナイトの変質

に関する知見の確証を得るため、天然の高カルシウム含有地下水によるベントナイト変質に関す

るナチュラルアナログデータの取得を実施した。 

 

(1) セメント－ベントナイト接触供試体の界面近傍の分析 

材料及び地下水条件の多様性を考慮したセメント系材料及びベントナイト系材料の相互作

用による変質データの取得、及び拡充のため、界面近傍の詳細分析について検討した。分析の

対象は、セメント-ベントナイトの長期接触試験（浸漬試験）により得た。試験は平成 17 年度

に開始した。試験には、セメントは水／セメント比を変えた OPC の他に FAC を、ベントナイ

トはクニゲル V1 と MX80 を用いている。セメント－ベントナイト接触界面における化学的変

質や二次鉱物の生成挙動について、従来分析である EPMA（電子線マイクロアナライザー）及

び XRD （X 線回折）等による分析及び、ベントナイトの Ca 型化、C-S-H の Ca/Si 比の変化

等を定量的に把握した。さらに、これらの分析と合わせて、放射光を用いた XAFS 分析による

界面の極近傍の位置分解能の高い定量分析を目的として、その分析方法の適応性を検討した。 

XAFS 分析の試料調整、X 線の検出方法、検出器の開発、データの解析方法について検討を

重ねてきた結果、平成 24 年度までにその適応性が評価できるレベルにいたった。体的には、

ベントナイトの接触面から深さ方向への二次鉱物生成等の変質状況を、試料を 1mm 間隔で粉

末化してペレットにして透過法により測定し、品質の高いスペクトルを得ることができた。ク

ニゲル V1 の組成等を考慮し、パターンフィット法で Ca 鉱物の分離定量を実施した。図 1.3.2-1

に示すように、全 Ca 量に対し、10%以上の Ca が含まれている鉱物種に関しては定量値が得ら

れた。 

C-S-H についてもそのスペクトルが特定でき、定量値が得られたが、C-S-H の Ca/Si 比を特

定する分析については、合成試料を使って詳細に検討した結果、XAFS 分析では分離ができな

いことを明らかになった（図 1.3.2-2 参照）。 

また、薄片試料に直接ビームを照射する原位置測定は、空間分解能の高いフォトダイオード

一次元検出器を使用し、得られたスペクトルを上述の粉末化した測定方法を適用することによ

り、0.05mm 間隔の高分解能な XAFS 分析が可能になった。 
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図 1.3.2-1 セメント－ベントナイト接触界面近傍のベントナイト中の Ca 鉱物の定量 

（クニゲル V1 は他の分析法で得られた、Quartz、Zeolite の量も示した。） 

 

 

図 1.3.2-2 合成 C-S-H およびトバモライトの XANES スペクトル 

 

XAFS 分析によって定量値を得るためには他の分析手法による Ca 含有量、鉱物種の特定、

鉱物の組成等の情報が必要であるが、界面近傍のベントナイトの変質挙動を把握するための分

析手法として十分に適用できる分析方法であると考えられる。このため、今後は他の試料への

応用によって、その精度の確認や分析の汎用性について検討することが必要であろう。 

図 1.3.2-3 に本検討で実施した分析によって得られる結果を図示した。従来の分析手法と

XAFS 分析を総合することにより、界面近傍の変質挙動の情報を得ることができるようになっ

た。この情報を長期挙動予測の解析的な評価手法で利用することにより、予測の不確実性を低

減する効果があると考える。 

 

0

20

40

60

80

100

0-1 1-2 2-3 3-4 4-5 8-10 ｸﾆｹﾞﾙ

V1

ベ
ン

ト
ナ

イ
ト

中
の

C
aを

含
む

鉱
物

組
成

(m
as

s%
)

セメント接触界面からの距離(mm）

Qz
Zeol
C-S-H
CaｸﾆﾋﾟｱP
カルサイト
斜長石

モンモリナイト量

（陽ｲｵﾝの区別なし)

4020 4040 4060 4080 4100

μ
t

Energy /ev

鉱物ﾄﾊﾞﾓﾗｲﾄ

合成ﾄﾊﾞﾓﾗｲﾄ

C/S0.92

C/S0.96

C/S0.95

C/S1.00

C/S1.12

C/S1.24

C/S1.47

C/S1.57

0

20

40

60

80

100

0-1 1-2 2-3 3-4 4-5 8-10 NO.9 ｸﾆｹﾞﾙ

V1

ベ
ン

ト
ナ

イ
ト

中
の

C
aを

含
む

鉱
物

組
成

(m
as

s%
)

セメント接触界面からの距離(mm）

Qz
Zeol
C-S-H
CaｸﾆﾋﾟｱP
カルサイト
斜長石

モンモリナイト量

（陽ｲｵﾝの区別なし)



 

 1-15 

 

 

図 1.3.2-3 接触界面近傍の分析のまとめ 

 

(2) 圧縮系でのベントナイトの溶解速度に関する試験 

本研究では、19 年度に取り上げた「圧縮されたベントナイトでは溶解速度は加速するのか」

という課題に対しての回答を得るべく検討を行った。この問題のためには、飽和に近い条件で

の溶解速度の測定が必要であり、また、圧縮系での溶解速度式の適用性を確認することが必要

であった。研究のまとめを表 1.3.2-1 に示す。 

そのため、圧縮環境下でミクロな現象を in-situ で捕らえる位相干渉計での測定（図 1.3.2-4

参照）と低圧縮でのカラム試験（図 1.3.2-5 参照）による溶解速度測定の両方によって、確証

試験を行った。干渉計での試験は微量の変化を捉えることができるため、遅い溶解速度を短時

間で測定できる利点があり、また、圧縮圧力も可変である。カラム試験は高圧縮化（高乾燥密

度）では安定した通水が難しいため、低圧縮で 2 水準の試験を行い、バルクでの溶解速度に対

する圧縮の影響を見るために行った。それぞれの試験後の試料に対し、AFM による測定を行

い、表面積、あるいは体積の変化のデータを取得し溶解速度を得た。また、現象を確認するた

めのフロースルー試験、バッチ試験も必要に応じて行い、各試験後の試料は FE-SEM，EPMA，

XRD，ラマン分析などの分析手法を用いて、その性状を観察、定性、定量を行った。 

試験により得られた結果を基に、溶解速度式の定式化のための検討と再現解析を行った。定

式化の検討においては、干渉計で得られる表面高さの変位を溶解速度に変換するための検討、

試験での圧縮と密度の関係のデータ処理による算出、歪みの影響の評価、未飽和度の影響の評
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価を含め、化学ポテンシャル、比表面積の幾何学的評価等を行った。また、カラム試験に対し

ては地球化学解析を行い、分散系での溶解速度式の圧縮系への適用性を確認するために、比表

面積の評価、溶解速度式の検討、アナルサイム及びカルセドニの生成・溶解の考慮の仕方、熱

力学データベースから与えられるデータによる影響等について検討した。 

これらの検討の結果、圧縮系での溶解速度は分散系より遅くなることを確認した。カラム試

験、干渉計試験の双方で 1 桁以上遅くなるという結果であった（図 1.3.2-6）。但し、干渉計で

の測定における初期は分散系と同等の速度が得られる場合も見られたが、これは圧縮により歪

みができた部分が初期に溶けることにより、分散系並みの溶解速度が得られたものと考えられ、

速度は時間の経過と共に遅くなり、定常にいたると 1 桁以上遅い溶解速度となった。従って、

これまで使われてきた分散系での溶解速度が安全側であるということを確認できる結果が得ら

れたと言える。 

溶解速度式を定式化するにあたり、物理的要因（反応比表面積の変化の効果）と化学的要因

（ΔG の変化）について検討したが、化学的要因の寄与はわずかであり、物理的要因が大きか

った[2]。カラム試験の再現解析では、未飽和度，比表面積，随伴鉱物の反応速度の考慮，熱力

学データの吟味などを行うことによって解析による再現が可能であり、比表面積を圧縮効果と

して考慮することにより、分散系の溶解速度式が適応可能であることを示した。また、解析に

用いた反応比表面積、反応速度はどれも干渉計で取得したデータと整合的であった。さらに、

どちらの結果からも、圧縮系のモンモリロナイトの溶解速度の評価には反応比表面積の減少の

効果が重要であることが確かめられ、表面積の評価の精度を高めることが不確実性の低減に繋

がると考えられる。 

 

 

図 1.3.2-4 自動圧縮セルとその場垂直走査干渉計計測システム 
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図 1.3.2-5 カラム試験装置の概念図 

 

 

 

 

図 1.3.2-6 先行研究で求められた粉末モンモリロナイトの溶解速度との比較 

(各温度の溶解曲線は Sato et al.[2]の溶解速度式から計算されたもの。緑と赤の縦線は、

今回の実験で求められた溶解速度の範囲) 

  

透 水 セ ル
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表 1.3.2-1 圧縮系モンモリロナイトの溶解挙動に関するまとめ 

 

 

また、平成 24 年度に行ったセメント浸出液の Region-I での試験では、圧縮系では溶解速度

が 0.3M-NaOH 水溶液中での溶解よりも遅くなることが確かめられた。試験後の試料では、顕

著な変質が見られ、セメント浸出液の Region-I 溶液からは変質相としてアナルサイムは生成せ

ず、ゼオライトとしてはクリノプチロライトが生成した可能性が高い（図 1.3.2-7）。クリノプ

チロライトはアナルサイムよりもモル体積の大きな結晶であり、変質過程では、より大きな体

積変化を伴う。この変質は空隙が小さい高圧縮状態では抑制されており、反応場の空間が重要

であることが示唆される。反応の体積変化を考慮に入れたモデルを構築することが、変質反応

の起こりやすさを推定するために有効だと考えられる。 
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図 1.3.2-7 モンモリロナイトのゼオライト変質ベクトル 

 

(3) 粘土系材料の変質に関する天然事例の調査 

人工バリア材の長期性能評価において重要なセメント－ベントナイト相互影響によるベン

トナイト系材料の変質データの拡充の観点、及びベントナイト系材料の Ca 型化に関するナチ

ュラルアナログ（天然事例）からの情報は重要である。調査の結果、東海大学湘南キャンパス

地内での事例の対象とした。この周辺には、Ca 濃度が高く、pH も高い温泉が湧き出している。

平成 20 年度と平成 21 年度にボーリングを行い、スメクタイトを含有する試料を採取し、その

後平成 24 年度までに、試料分析によりスメクタイトの鉱物組成および地下水の化学組成、地

質年代等に関するデータを取得した。スメクタイトは、高 Ca 地下水に接する地層中に産出し、

Ca に富む化学組成を持っていた。 

ボーリング試料の 239.7m 以深はスメクタイトを含む砂質凝灰岩類であり、海生の微化石（石

灰質ナンノ化石（藻類））より 8.29～5.59Ma（百万年前）の堆積年代が得られ（表 1.3.2-2）、

この期間に海面下で堆積したものと考えられた。また、同岩のフィッショントラック法及び

U-Pb 法による年代測定を実施した結果、約 10Ma の年代値が得られ、この時期に源岩が噴出

したものと考えられた。試錐調査地周辺は、0.13Ma（下末吉期）には陸化したと考えられてい

ることから、砂質凝灰岩は最大で約 1000 万年の間、海水の影響を受けたと推定される。 

上記スメクタイトには a)、b)の２つの産状が見られた。図 1.3.2-8 中に反射電子像（BEI）

像示す。a)は、初めに存在していたゼオライトがスメクタイトに変質しており、スメクタイト

は２八面体のモンモリロナイトであった。b)はカルサイトと共存するスメクタイトが比較的粗

粒なゼオライトに包有された組織であり、スメクタイトは３八面体のサポナイトであった。２

つの産状はゼオライトがスメクタイトへ変質したものとスメクタイトがゼオライトに変質した

もののという両方向の変質があり得ることを示している。 

化学組成分析結果より得られた組成を持つ岩石が、500 万年の間水と反応した時の水の化学

組成と岩石の鉱物組成について、PHREEQC[3]を用いて計算し、現在の Ca 型スメクタイトを

含む鉱物組成、地下水組成がどの程度説明可能かを検討した。計算により、鉱物の組成は Na

型及び Ca 型モンモリロナイト、サポナイト、Ca ゼオライトが共存する結果となった。この地
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化学解析によって得られた「500 万年以上の期間、海水及び陸水の影響下で変質作用を被るも、

モンモリロナイトの完全な Ca 型化やゼオライト化は起こらず、Na 型モンモリロナイトが存在

し続けた」という結果は、安全評価におけるスメクタイトの変質に関わる時間及び変質領域の

広がりが十分に保守的であることの傍証であると考えられる。 

また、本検討で用いた地球科学的な各種の分析手法の適用性について、表 1.3.2-3 にまとめ

た。ナチュラルアナログ調査を行う際に得たい情報に対する分析手法を整理し、提示したこと

は、今後の他のナチュラルアナログ研究のために有用であると考える。 

 

表 1.3.2-2 主な地質学的イベントの年代 

 

 

年代 

（Ma,百万年前） 
年代測定手法 備考 

源岩の噴出 9.7±0.6 フィッショントラッ
ク年代(ジルコン） 

・砂質凝灰岩、GL -248.82～-249.58m 

・20 粒子のジルコンを分離、15 粒子

を測定、このうち 13 粒子からの年代 10.1±0.1 206Pb/238U 年代(ジ
ルコン） 

海底への堆積 8.29～5.59 

（CN9 帯） 

微化石年代（石灰質ナ
ンノ化石） 

・砂質凝灰岩、GL -241.10～241.20m、

及び GL--246.00 ～-246.54m 

・Discoaster berggrenii、

Discoaster qinqueramus による年代 

陸化 約 0.13 

（下末吉期） 

文献値 ・岡重文(1980)相模堆積盆地, アー

バンクボタ, no.18, p.26-33. 

 

図 1.3.2-8 砂質凝灰岩中のスメクタイト及びゼオライトの産状 
ａ）：深度 GL-240.65 m、ｂ）：深度 GL-248.82 m 

smec:スメクタイト,heu:ヒューランダイト,qz:石英,plag:斜長石,cal:カルサイト,mag:磁鉄鉱  
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表 1.3.2-3 ナチュラルアナログ研究に関する手法のまとめ 

 項目 
分析結果として得

られる情報 
地質学的な情報 NA としての意味 備考 （関連） 

①現地調査 

透水試験  透水係数  空隙率  場の理解   

 

 

pH、Eh、DO、水

温測定  
地下水特性  地下水起源  場の理解   

コア観察 岩相  地層の対比 場の理解  
 

地 

質 

 

ス 

メ 

ク 

タ 

イ 

ト 

の 

変 

質 

②コアの鉱物観察 

偏光顕微鏡による

観察 
鉱物同定、産状  変質鉱物の種類 変質過程 

薄片観察 鉱物同定、産状   変質履歴の復元 変質過程 

XRD による鉱物

同定 

スメクタイト、ゼ

オライトの鉱物種

の同定  

変質鉱物の種類 変質過程 

粘 土 鉱 物 の

EPMA、SEM 分析 

鉱物の化学組成と

産状  
変質過程の復元  変質過程  

③地史に関する検

討 
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1.3.3 セメント－ベントナイト相互影響の確証試験 (その２) 力学・物質移動特性変化に関す

る試験 

本研究では、力学材料としてのベントナイトをモンモリロナイトと非膨潤性鉱物の混合材料と

して捉え、モンモリロナイトの力学挙動のモデル化を検討した。これは、これまでの地盤力学で

研究対象としていた自然堆積粘土とベントナイトの鉱物組成を比較すると、著しい膨潤性や遮水

性などのベントナイトの特徴がモンモリロナイトに起因すると考えられるからである。 

さらに、ベントナイトを「力学的には、吸水膨潤するだけで土骨格構造を形成しているに次粒

子が崩壊し応力履歴を忘れる（弾塑性化する）材料」であるという概念で捉えている。さらに水

理的には、ベントナイトとは、「吸水するだけで土骨格構造を形成している二次粒子が膨潤するた

めに比表面積が増大する材料」であるという概念を基にした。このようなベントナイトの力学・

水理モデルの概念の妥当性を確認し、ベントナイトの力学・水理モデルの構築を行った。 

「ベントナイト系人工バリアの変質に伴う力学モデル構築に係わるデータ取得」では、ベント

ナイトの力学挙動を評価するモデルを提示することができた。「化学・力学連成によるベントナイ

トの応力歪み関係の取得」は、平成 21 年度には、締め固め圧力と間隙比の関係についてのデー

タを取得し、平成 22 年度から Ca 型化及びモンモリロナイトの溶解による力学挙動変化のデータ

取得を開始し、その変化が小さいため試験を継続している。また、変化の傾向が予測と異なった

ため、その要因として考えられるリラクゼーションとイオン影響についても試験を行い、現在で

も継続している。「変質を考慮したベントナイト中の物質移動評価に関する Kozeny-Carman 則

の適用性評価」は Kozeny-Carman の透水係数式に導入すべき、化学変質を反映した比表面積を

測定するために測定方法を検討し、XRD による二層膨潤含水比の測定からの算出方法によって、

データを取得した。これによって、Kozeny-Carman 式への化学変質を反映するモデルを構築し

た。 

実施した試験、得られた成果についてまとめたものを表 1.3.3-1 に示す。上述のように、各種

の試験を行い、データを取得した。その結果、力学特性の取得としては、①Ca 型化による力学

特性変化の取得、②モンモリロナイト含有率の変化と力学特性変化の関係式を提示、を行った。

また、水理特性の取得としては、①Kozeny-Carman 式を導入し、比表面積と Ca 型化率、モン

モリロナイト含有率の関係式を提示し、②内間隙、外間隙の調和平均形式透水係数と既往の透水

係数実測値で整合することを示した。  

化学・力学連成モデル試験に関しては、液種によるイオン影響とレラクゼーション影響を把握

することが必要であり、その上で変質に伴い生成される二次鉱物の影響を鑑み、化学的作用の平

衡論的取扱いと化学/力学平衡状態の遷移状況を示していくことが必要である。このような力学挙

動に関するデータを使った事象の検討、モデルを導入することにより、化学／力学／水理の連成

解析を高度化していくことが可能であると考える。 

以下の項に、各試験の結果のまとめを示す。 
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表 1.3.3-1 力学・物質移動特性変化に関する試験のまとめ 

 

 

(1) ベントナイト系人工バリアの力学モデル構築に関わるデータ取得 
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がミルなどによって物理的に劈開させられたため、これまで層間水と接することがなかった箇

所にも水が吸着し膨潤圧が大きくなったことも考えられる。粉砕したベントナイトの XRD 試

験結果とも整合する結果が得られたが、粉砕による形状変化の直接観察等が必要である。 

排気一次元圧縮試験により、完全飽和線を取得した。クニピア F を母材としてモンモリロナ

イト含有率と完全飽和線の関係を図 1.3.3-1 に示す。モンモリロナイト含有率を変化させた場

合の完全飽和線は互いに平行であることが分かった。さらに Ca 型化モンモリロナイトの完全

飽和線は Na 型化モンモリロナイトとほぼ同等であることが分かった。一方、MX80 の完全飽

和線の傾きは、クニピア系ベントナイトの完全飽和線の傾きと異なることが明らかとなった(後

述：図 2.2.1-11，図 2.2.1-13 参照)。 

また、同じ産地のモンモリロナイトを含有するベントナイトにおいては、モンモリロナイト

含有率による完全飽和線の移動距離はモンモリロナイト含有率と比例関係にはないが、平行移

動することから、圧密挙動、膨潤挙動、締固め性能なども同様に変化するものであると推察で

きた。 

この完全飽和線と化学ポテンシャルによる膨潤圧の比較を行い、その類似性について検討を

行い、両者の等価性を示すことができれば、化学解析と力学解析の連成解析に資する結果とな

る可能性があると考えられる。 

 

 

図 1.3.3-1 モンモリロナイト含有率と完全飽和線の関係 

 

モンモリロナイトの膨潤挙動取得試験では、ベントナイトの膨潤を弾塑性力学の観点から、
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しないが、膨潤曲線は変化する傾向が得られた。これにより、Ca 型化によって応力履歴
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に長時間がかかるため、定常にいたるまでのデータ取得が出来なかった。 

② 荷重制御膨潤量試験：モンモリロナイト含有率をパラメータにして荷重制御膨潤量試験

を実施した。その結果、モンモリロナイト含有率が同じクニゲル V1 と人工クニゲル V1

の膨潤挙動はほぼ同等であり、ベントナイトの膨潤挙動に対してモンモリロナイトの量が

支配的であることが分かった（図 1.3.3-2 参照）。 

 

 

 

図 1.3.3-2 荷重制御膨潤量試験 

 

(2) 変質に伴う物質移動特性の変化を考慮した水理モデル構築に必要なデータ取得 

本試験では、Kozeny-Carman 式による透水係数の算出を採用している。この式に導入する

ための比表面積の変化を取得するための試験を行った。比表面積の測定方法としては、含水比

制御 XRD 測定の適用性が高いことがわかったため、この方法を開発し、計測を実施した。 

含水比制御 XRD 測定とは、含水比を高精度に調製した試料をセルに充填し、ブロック状態

のモンモリロナイトを底角での XRD によって測定することによって、２層膨潤状態となる含

水比を見極め、その含水比から比表面積を算出する方法である[4]。測定の結果を図 1.3.3-3 に

示す。この２層膨潤含水比から、比表面積の算出、内間隙と外間隙の分解を行った。内間隙と

外間隙の比表面積と間隙比を算出し、さらに、Kozeny-Carman 則に反映させるためにそれぞ

れで透水係数を算出し、内間隙と外間隙で流量が同じであるという仮定の下で全体の透水係数

を算出した。この結果、既往の知見とも整合した透水係数を取得することができた。（図 1.3.3-4

参照） 
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図 1.3.3-3 有効ベントナイト乾燥密度と 2 層膨潤含水比の関係 

 

図 1.3.3-4 透水係数の算定 

 

(3) 長期性能評価における初期値取得試験 

再冠水前の人工バリアに対する熱が人工バリアの長期性能の初期状態に及ぼす影響を調べ

る目的で、熱影響を加えた供試体の熱影響を化学分析によって調べた。さらに熱影響を考慮し

たベントナイト系人工バリアの透水試験を実施した。試験方法としては、圧縮ベントナイト供

試体内部にヒーターを設置して、その圧縮ベントナイト供試体の周囲をモルタルで直接囲んだ

供試体を作成し、この供試体に対して 80℃の熱を加えた後に、そのまま通水させた。これによ

って、高温負荷が透水係数に及ぼす影響を確認した。変質評価は、接触供試体を割裂させ、内

部の目視観察、含水比試験、接触部の EPMA、XRD などによって行った。その結果、80℃で

水中、気中での養生期間 400 日程度であれば、熱影響を与えたベントナイト系人工バリアの透

水係数に与える影響は小さいと考えられた。 
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(4) 化学・力学連成モデル構築に必要なデータ取得 

本研究では、化学と力学の連成モデル試験として、ある力学・化学的平衡状態から別の平衡状

態へ至る際の挙動を調べた。本研究で対象としている変質は、瞬時に平衡状態に達する化学変質

は①モンモリロナイトの Ca 型化と、非常に緩慢な化学変質と考えられる②鉱物（モンモリロナ

イト）の溶解である。 

①Na 型ベントナイトの Ca 型化に伴う力学挙動変化の取得試験：本試験では、圧縮した Na 型

モンモリロナイトを拘束条件下のままで、フローポンプ透水試験機を用いて、CaCl2水溶液を

通水して Ca 型化させ、超低ひずみ速度制御圧密試験機を用いて、この際の締固め圧力と間隙

比の関係を取得した。CaCl2水溶液の通水により、圧密圧力が減少傾向を示した。これは当初

の予測とは違っていたが、その原因として、体積拘束条件を課しているため供試体がリラクゼ

ーション挙動を示していること、間隙水のイオン強度が増加した事による膨潤圧の低下、Ca

型化による応力の変化が混在していることが考えられる。実際の処分場でもこれらの影響が想

定されるため、影響を分離するために、別途、試験を行っている。試験は継続中である。 

②Na 型ベントナイトの溶解に伴う力学挙動変化の取得：本試験では、圧縮した Na 型ベントナ

イトを体積拘束下で NaOH 水溶液を通水し、この際の締固め圧力と間隙比の関係を超低ひず

み速度制御圧密試験機を用いて取得し、鉱物溶解という化学的な変化によって力学的平衡状態

がどのように遷移するかを評価することを目的とした試験をおこなった。NaOH 水溶液によ

る飽和過程における膨潤圧の挙動に着目すると、膨潤圧は平衡状態に至っており、本試験期間

程度の時間内であれば、高 pH がモンモリロナイトの膨潤圧に及ぼす影響は小さいと言える。

ケイ砂 30wt%混合Na型モンモリロナイトの平衡膨潤圧はNa型モンモリロナイトの平衡膨潤

圧を結ぶ線の下側に存在しているため、今後、高 pH の NaOH 水溶液を通水し続ければ、モ

ンモリロナイトの溶解と沈殿が生じ、ほぼ乾燥密度 1.6Mg/m3を保ちつつ平衡膨潤圧がケイ砂

30wt%混合 Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧に近づく傾向を示すと考えられる。この試験

ケースだけでは、イオン強度、鉱物溶解、陰イオン種などの化学的な影響とリラクゼーション、

クリープ、膨潤などの力学的な影響を十分に分離して考察することが難しいため、幾つかの試

験を追加し、継続している。 

 

1.3.4 人工バリア性能評価解析の高度化 

本研究では、人工バリア材として用いられるセメント系材料及びベントナイト系材料について、

それぞれの化学的変質及びそれに伴う物質移動挙動の変化を考慮した地球化学反応と物質移動を

連成させた地球化学物質移動解析（以下、地化学解析）を高度化することを目的とした。図 1.3.4-1

に考え方を示す。上述の「セメント系材料の長期性能変化の検討」と「セメント－ベントナイト

相互作用に関する検討」で得られた、現象・データ・モデル、ナチュラルアナログ調査、長期試

験結果との比較により、地化学解析に用いるモデルを確証しながら、性能評価解析の高度化を行

った。この結果は変質挙動の予測とデータ取得の方向性への提言として、上記２つのテーマにフ

ィードバックした。高度化した解析手法によって、本研究での成果を総合評価する。 

セメント系材料の変質挙動評価試験の成果を反映した個別解析手法の検討、及びセメントの影

響によるベントナイトの変質挙動評価試験の成果を反映した解析手法の検討として、知見との比
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較による課題の抽出を行った上で、試験の再現解析を対象とした解析体験の設定を行い、再現性

の向上のための検討を行った。また、得られた知見を安全評価の高度化に資するために整理し、

核種移行解析を含めた総合評価を行った。さらに、化学・力学連成解析によるベントナイトの変

質挙動の評価手法の検討を平成 21 年度から開始し、連成解析の手法の検討とその必要性の検討

を行った。 

人工バリア長期性能評価に係わる情報システムについては、すでに構築した情報管理システム

「Image」に文献データを更新しながら、管理・運用の検討を行った。また、データの更新に伴

い、システム上の人工バリアに関する情報の見直し、更新したシステムを今後 Web 上で公開する

ための準備を行った。 

 

 

図 1.3.4-1 人工バリア性能評価解析の高度化の考え方 

 

(1) セメント系材料の変質解析手法の高度化 

セメント系材料の長期変質挙動の確証試験において取得したセメント系材料の変質データ

と、従来のデータ設定に基づく解析結果を比較し、OPC をはじめとした多様なセメント系材料

の変質モデルを構築することを目的とした。試験結果を基に、初期鉱物及び二次鉱物の設定デ

ータの検討を行い、妥当性を検討し、得られたセメント鉱物変遷モデルを採用することで高炉

スラグ及びシリカセメントについても計算結果の試験の再現性が向上した。表 1.3.4-1 に初期

鉱物割り当て方法を、表 1.3.4-1 に二次鉱物のモデルを示す。懸案となっていた液相の Al 濃度

が実測値に近い値となり、鉱物モデルとしても、試験で検出されていないハイドロガーネット

ではなく、検出されたカトアイトを考慮することによって解析結果が実測値に沿う結果となっ

た。また、本検討によって、普通ポルトランドセメント、フライアッシュセメント、高炉スラ

グセメント、シリカセメントの各セメントに関して、提案したモデルが有効であり、多様なセ

メント系材料の変質モデルとして妥当であることが確認された（例；図 1.3.4-2）。 

この設定方法の他にも物質移行を検討する際に拡散係数の設定のための解析手法として、メ

ッシュと拡散係数の影響について検討し、この検討が有効であることを示した。 
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表 1.3.4-1 セメント初期鉱物割り当て方法 

Atkins らの方法 本研究による提案 

・ 全ての S をエトリンガイトに割り当てる 

・ 全ての Fe を C3F に割り当てる 

・ 全ての Mg をブルーサイトに割り当てる 

・ 残りの Al を C3AH6（ハイドロガーネット）に

割り当てる 

・ 残りの Si を C-S-H ゲルに割り当てる 

・ C-S-H の Ca/Si 比が 1.8 を超える場合には、超

過分を Ca(OH)2とする 

・ 全ての S をエトリンガイトに割り当てる 

・ 全ての Fe を C3F に割り当てる 

・ 全ての Mg をブルーサイトに割り当てる 

・ セメント中 Ca/Si 比を Ca/Si 比とした C-S-H ゲ

ルに Ca と Si を割り当てる 

・ 残りの Al は C-S-H ゲルに取り込まれる（エト

リンガイト・モノサルフェート・フリーデル氏

塩を固溶体とする） 

*次の表記に従う。C:CaO、A:Al2O3、H:H2O、M:MgO、S:SiO2、s:SO3 

表 1.3.4-2 セメント二次鉱物 

これまでの設定 本研究による提案 

C-S-H ゲル 

ハイドロガーネット 

C3ASH4 

C2ASH8 

C3AS3 

C4AH13 

C4AH19 

カルセドニ 

モノサルフェート 

カルサイト 

ドロマイト 

ブルーサイト 

C-S-H ゲル 

C3ASH4 

C2ASH8 (GEHL_HY) 

C3AS3  (GROSSULAR) 

C4AH13 

C4AH19 

カルセドニ 

カルサイト 

ドロマイト 

フリーデル氏塩 

ブルーサイト 

カトアイト 

*次の表記に従う。C:CaO、A:Al2O3、H:H2O、M:MgO、S:SiO2、s:SO3 

 

 

図 1.3.4-2 BFSC70-イオン交換水系における瞬時平衡計算結果（液相変化） 

 

セメント系材料のナチュラルアナログ試料は、十分な養生期間（水和期間）を経た試料とし

てのセメント試料、また、長期間を経た変質した状態のセメント試料である、と考えられるた

め、試験後の分析結果をセメント変質解析モデルに資することができると考えられる。OPC の

いくつかの変質段階を初期条件としたブロック状試料を模擬した解析によって、ナチュラルア
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ナログ試料の変質との比較を行った結果、Region2 の初期の段階の鉱物組成を用いることが、

適性であることがわかった。 

また、過去に熱を受けた場合のセメント変質を対象とした検討では、熱により C-S-H ゲルが

トバモライになっていることがわかったため、これを再現する解析を行った。C-S-H ゲルをト

バモライトと置き換えて解析するとほとんど溶解しないという結果が得られ、試験結果とは整

合しないため、全てをトバモライトと見なすことは適切ではないと思われた。経年コンクリー

トの分析結果から得られた熱影響を受けた経年コンクリートは、さまざまな段階の結晶化度を

もつ C-S-H ゲルが存在しているという結果を支持する結果である。 

  

(2) ベントナイト系材料の変質解析手法の高度化 

クニゲル V1 および多様なベントナイト系材料に対応する変質モデルを構築するために、化

学的な劣化と、それに伴う物理的パラメータの変遷について、変質試験分析結果と比較し、変

質評価モデルの検討を行った。 

1.3.2 (1) で XAFS 分析でも測定されているブロック状試料の浸漬試験にて得られる変質

データをもとに、変質の進展を再現できる解析データの取り扱いについて検討した。解析結果

は実際の結果よりも、ベントナイトの変質を速く見積もる傾向があるため、鉱物設定及び物質

移行について影響する因子について検討を行った。1.3.2 (2) で得られた溶解速度式を採用す

ることも解析結果において変質を遅くする方向への設定であるが、実現象を再現するまでには

いたらなかった。また、その他の変質速度に影響を与える因子の設定は、設定根拠が難しかっ

た。二次鉱物の体積の設定によっての影響は大きいと考えられる。現時点での地化学解析では

鉱物の体積は真密度を使っているが、二次鉱物がベントナイト中で生成する際の実際の密度は

真密度とは違っていることが考えられ、二次鉱物生成時の密度の設定の仕方は今後の課題であ

る。物質移行に係わる因子として解析メッシュと拡散係数の設定があるが、適切な設定のため

の根拠を検討すべきであり、拡散係数については今回の検討では効果がなかった。 

力学特性を考慮した解析では、1.3.3 (2) で検討した Kozeny-Carman の透水式を採用する

ことにより、従来の透水係数式に比べると透水係数が小さくなった。しかし、この原因はこの

式には、液相濃度（イオン強度）の影響が考慮されていないためであることが考えられ、検討

の余地が残された。 また、化学・力学連成解析の影響については、詳細は次項で示すが、ベン

トナイト全体の止水性（等価透水係数）およびベントナイト全体に対するモンモリロナイト量

については、影響は大きくなかった。ただし、場所によっては（特に材料境界）変質現象に差

が表れた。  

 

(3) ベントナイト系材料の化学・力学連成モデル構築 

ベントナイト系材料に対する力学解析と化学解析の連成による評価の有効性を検討するこ

とを目的に、ベントナイト系材料の化学的変質に伴う力学的特性及び物質移動特性の変化の試

験結果をもとにモデル化し、力学解析及び化学解析に導入して解析を行った。共通となるパラ

メータについて検討し、化学解析と力学解析でそのパラメータの時間変化を規定された時間毎

に受け渡しすることによる弱連成を行った。解析にあたっては、土水空気連成有限要素解析プ
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ログラム DACSAR-MP[5]と、地球化学-物質移行解析コード PHREEQC-TRANS[6]を用い、

TRU 廃棄物処理施設を対象とした解析を実施した。これによって、その手法の課題の抽出及び

解決のための方策について検討した。解析対象とした TRU 廃棄物処分場の円形断面イメージ

を図 1.3.4-7 に示す。緩衝材、コンクリートの設計条件等は全て、TRU2 次レポート[7]をもと

に設定した。 

 

図 1.3.4-3 解析対象のイメージ図(TRU 円形断面) 

 

 1) 化学・力学連成モデル構築にむけた力学変質解析 

DACSAR-MP を用いて、TRU 処分施設をモデル化して化学解析と連成するための解析条

件を検討した。パラメータの受け渡し方法について検討を行い、力学解析は当初二次元での

解析を実施し、化学解析に一次元で切り出して渡すという弱連成解析を行ったが、受け渡し

時のパラメータの変換による影響が評価できなかったため、化学・力学の双方を一次元とし、

連成手法の課題の抽出を行った。力学解析の図 1.3.4-3 に解析体系を示す。 

力学解析では、飽和からスタートするケースと不飽和から飽和にいたる過程の解析も行う

ケースの両方を行った。その後、それぞれのケースを化学解析に渡し、弱連成を行った。こ

の際、化学変質解析から、得られたモンモリロナイト含有率と Ca 型化割合を設定した時間

に受け取り、変質の影響を、「モンモリロナイト含有率の増減」を「完全飽和線の移動」、「Ca

型化率の増減」を「膨潤線の傾きの変化」として反映させた。図 1.3.4-5 に連成のフローを

示す。 

結果より、初期の密度分布が変質に与える影響は小さいものと考えられる。しかし、力学

では固相量の変化（溶解、二次鉱物の生成）を考慮することが原理的にできない（質量が保

存される）ことが大きな課題であることが明らかとなった。 
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図 1.3.4-4 力学解析の対象のモデル化 

 

 

図 1.3.4-5 連成解析フロー 

 

平成 24 年度には、化学と力学で一致していなかったパラメータである透水係数を力学試

験によりモデル化した Kozeny-Carman 則から導かれる透水係数式で統一した。さらに、セ

メントの Ca 溶脱量に依存する弾性係数を反映した力学解析を行った。これをベントナイト

の間隙比の変化に反映すると、3000 年経過時からわずかに変化が大きくなることがわかった。 

課題として明らかになった、固相の体積変化の考慮方法についても検討を進め、力学解析

への反映方法を提案した。 

図 1.3.4-6 にアナルサイムが析出した際の体積の考慮の仕方を示す。 
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図 1.3.4-6 アナルサイム化率 

 

 ここで、  ：アナルサイム化率、 cV ：その他の鉱物の体積、 c ：その他の鉱物の土粒子

密度、 anaV ：アナルサイムの体積、 anaW ：アナルサイムの質量、 ana ：アナルサイムの土粒

子密度、 monV ：モンモリロナイトの体積、 monW ：モンモリロナイトの質量、 mon ：モンモ

リロナイトの密度、である。 

固相の体積変化率 、全体の土粒子比重 s 、モンモリロナイト含有率 mon はアナルサイム

化率の関数として、以下のように表される。 
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 2) 化学・力学連成モデル構築にむけた化学変質解析 

解析体系概念図を図 1.3.4-7 に示す。力学解析のモデルとサイズは同じにし、メッシュサ

イズについてもできるだけサイズを合わせた。連成解析のフローは前項で示した図 1.3.4-5

に従い、力学解析との弱連成を行った。 

また、地球化学解析においては、ベントナイトの変質に影響の大きい反応に特化する、簡

易な化学反応モデルとして、 

・ セメント系材料は、液相のみ（例えば RegionⅡの液相で固定）とする。 

・ セメント系材料部分は、メッシュ数を少なくする。 

の２つを考慮して検討を行った。図 1.3.4-8 に底部緩衝材についての透水係数の変化につ

いて力学解析を考慮しない場合とした場合を上下に並べて比較した。力学考慮した場合の方

が、変質が押さえられる結果になった。  
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図 1.3.4-7 化学解析一次元の解析体系概念図 

 

 

図 1.3.4-8 底部緩衝材の飽和からのスタートによる連成解析の効果 

処分場断面

解析体系 （１次元）

2.5m

1.2m

11.4m

2.5m

1.2m

11.4m

インバート
底部

緩衝材
上部緩衝材岩

濃度固定境界

3m

岩

3m

濃度固定境界

1.3m 1.2m 6.4m 2.5m

支保工
(0.1m)

支保工
(0.1m)

廃棄体・モルタル層

透水係数

1.E-13

1.E-12

1.E-11

1.E-10

1.E-09

1.E+01 1.E+02 1.E+03 1.E+04

時間　（年)

透
水

係
数

　
（
m

/
s)

第1層

第2層

第3層

第4層

第5層

第6層

第7層

第8層

等価透水

有効モンモリロナイト密度

0

100

200

300

400

500

600

700

1.E+01 1.E+02 1.E+03 1.E+04

時間　（年)

有
効

モ
ン

モ
リ

ロ
ナ

イ
ト

密
度

　
（
kg

/
m

3
)

第1層

第2層

第3層

第4層

第5層

第6層

第7層

第8層

Total

（底部緩衝材：力学考慮）

連
成
な
し

弱
連
成
あ
り

（底部緩衝材）

透水係数

1.E-13

1.E-12

1.E-11

1.E-10

1.E-09

1.E+01 1.E+02 1.E+03 1.E+04

時間　（年)

透
水

係
数

　
（
m

/
s)

第1層

第2層

第3層

第4層

第5層

第6層

第7層

第8層

等価透水

有効モンモリロナイト密度

0

100

200

300

400

500

600

700

1.E+01 1.E+02 1.E+03 1.E+04

時間　（年)

有
効

モ
ン

モ
リ

ロ
ナ

イ
ト

密
度

　
（
kg

/
m

3
）

第1層

第2層

第3層

第4層

第5層

第6層

第7層

第8層

Total

透水係数

係数



 

 1-35 

 3) 化学・力学連成解析のまとめ 

図 1.3.4-9 に連成解析のまとめを示す。受け渡したパラメータは化学からはモンモリロナ

イト含有率とモンモリロナイトの Ca 型化の割合であり、力学解析からはモンモリロナイト

の圧密変化による乾燥密度分布の変化である。図の下部に結果を示す。結果は飽和均一をス

タートとしたケースを示している。力学解析のアウトプットは受け渡したタイミングでの力

学変化を示している。時間の経過と共に廃棄体接触部分での変化が大きくなっているが、Ca

型化率を除いてほとんどがほとんど一層目のみにとどまっていた。 

力学と化学の変化のイメージを連成のイメージに示した。化学解析により変質し体積が減

る、密度が低くなるなどの変化をするが、力学解析を反映させることにより、内側からの応

力がかかって、その密度が再分布される。具体的には変質の範囲は応力がかかることにより、

狭まることになる。その後継続して化学変質が進行して、変質はより内部まで進行するが、

これについても力学的な影響により密度が再分散される。変質の幅は力学寄与によって圧縮

され狭められるが、その分健全なベントナイト部分の密度は低くなると考えられる。こうし

た効果を反映した化学解析のアウトプットの例を図の右下に示す。底部緩衝材の透水係数の

変化を時間の経過とともに二次元に表している。連載なしと連成ありの結果にはわずかでは

あるが差があり、連成なしの方が廃棄体に接する部分で 3500 年後以降に透水係数が低くな

っている部分が現れる。これに対し、弱連成をした方の結果の透水係数の変化はわずかであ

り、連成することによって、化学変質の進行が抑えられる効果があることが示された。 

 

図 1.3.4-9 連成解析のまとめ 
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今回の解析結果における変化はわずかであり、連成により化学変質がおさえられたが、二

次元での解析を行った場合に同じ傾向になるとは限らない。また、力学解析で検討した固相

の変化を考慮した解析も方法について見通しを得た段階で、実際の連成解析には導入されて

いない。そのため、今後連成についてさらに検討する必要がある。 

 

(4) 人工バリアの変質解析による評価 

 1) 地化学解析による評価 

平成 24 年度までの関連する試験検討結果をもとに、材料の多様性を考慮した処分場体系下

での人工バリアシステムの変遷（状態変化）を評価し、人工バリアの長期性能を評価した。こ

の評価によって、本研究によってもたらされた性能評価に対しての効果と不確実性の低減効果

を把握し、評価モデル・パラメータに含まれる不確実性について整理することが目的である。 

処分場を対象とした解析モデル概念図を図 1.3.4-10 に示す。また、第 2 次 TRU レポートで

の評価結果を比較できるよう、第 2 次 TRU レポートにおいて使用されているパラメータ[7]を

使用した。 

 

図 1.3.4-10 処分場体系解析モデル概念図 

 

地化学解析における解析ケースはパラメータについて整理し、変質解析を行った。以下に示す

手順に従った。 

① 第 2 次 TRU レポート及び従来の条件における解析条件の整理 

  検討当初の評価条件の整理；基本ケース 

② 長期変質挙動の確証試験における試験結果との比較によるモデル検討 

  本年度までに検討してきた評価条件・モデルの整理 

③ 再設定したモデルにおける処分施設体系での変質解析 

  総合的な人工バリア変質評価解析 
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前項までに示したモデルを採用した地化学的変質解析を行った計算結果を図 1.3.4-11 に示

す。図中には上記①の基本ケースについての結果も比較のため示した。ベントナイト部分は第

7 層が最内層（廃棄体側）である。ベントナイト部分は最内層のモンモリロナイト溶脱が早く、

空隙率および透水係数が大きくなった。また、基本ケースでは約 3 万年において変曲点がある

が、これは処分施設外側の支保工の変質が進み C-S-H が消失した時点である。支保工の C-S-H

ゲルの消失により、支保工側からの Ca の供給がなくなり、モンモリロナイト Na 型が多くな

ることによって透水係数が急激に小さくなったと考えられる。そしてそれ以降は、モンモリロ

ナイトの溶解が反映されて透水係数が大きくなり、空隙率が上昇した。 

構築されたモデルを用いたケース（ケース１）の結果は、透水係数は最内層の変化が大きく

異なっており、変化が少ないと共に、3 万年付近の変曲点も見られない。これは、採用した透

水係数式が液相濃度（イオン強度）に依存しない関数であったため、1 万年以降の材料境界に

おける透水係数の上昇という傾向が見られなかったと考えられる。ベントナイトの透水係数式

は最新の実験的知見を反映したものであるが、液相環境がベントナイトの透水係数へ与える影

響については考えられていないため、今後検討する必要があるだろう。 

 

 

図 1.3.4-11 OPC、降水系高 pH 型地下水を対象として本研究の検討結果を考慮した解析（ケ

ース１） 

 

この他にもセメントを FAC とした降水系高 pH 型地下水環境下を想定した解析、及びセメン

トを OPC とし、海水系高 pH 型地下水環境下を想定した解析を行った。FAC を対象にした解

析はセメントからの Ca 溶脱量が少なくなるため、透水係数の変化がより小さい結果であった。

海水環境ではモンモリロナイトの溶解は速くなるが、二次鉱物の析出により透水係数の低減は
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抑制されるため、結果的にはケース１と大きく違わない結果となった。二次鉱物の析出する速

度等に不確実性が残るため、海水系での解析結果には注意が必要である。 

 

 2) 核種移行計算による評価 

前項の地化学解析によって得られた人工バリアの長期変質挙動の解析結果を基に以下の

ケースについて核種移行の計算を行った。 

① 基本ケース 

② セメントの拡散係数を考慮したケース（グループ 2 及び 4） 

③ セメントの多様性に適応したケース 

④ 人工バリアの変質による分配係数の変化を考慮したケース 

⑤ 塩水系環境を考慮したケース 

解析体系は地化学解析と同じものを用い、地化学解析の結果を反映させて水理解析を行い、

解析環境 GoldSim を用いてモデルを構築した。核種移行データは第 2 次 TRU レポート[8]

及び RAMDA に基づいた。 

結果については、人工バリアの不確実性低減を目的とした検討を行い、その効果を見るこ

とを計算の目的としたため、主に、「人工バリアからの移行率」で考察した。解析ケース 1-D

は，地化学変質解析の結果を、各領域個別に変質の程度によって時間変化するデータとして

設定したケースである。レファレンスと比較すると、掘削影響領域の通過流量には差異がな

いが緩衝材中ダルシー流速は最初ケース 1-D の方が 1 桁小さく，時間と共に徐々に増加して

7 万年頃以降には，レファレンスケースが上回る結果となった。初期の Sr-90，C-14h，Cl-36

等の出現が遅れ、移行率も小さくなった（図 1.3.4-12 参照）。図中に示したケース 2-A,3-A,4-A 

はそれぞれ、水理条件および拡散係数の時間変化を適用したケース、セメントを FAC とし

て分配係数を RegionⅢのものを用いたケース、2-A に溶解速度と分配係数の時間変化を考慮

したケースである。2-A と 3-A は両ケースとも、Co-60，Cs-137，Sr-90 等の早期の放出が

顕著に見られている。また、4-A では、1 万年付近の Ni-59 の移行率がケース 2-A の場合よ

りも低下している。 

いずれにしても、ほとんどのケースで人工バリアからの移行率は TRU2 次レポート[8]の結

果よりも低くなっており、本研究で得られたより実際に近い設定で、これまでの評価が尤度

を持っており、安全側での評価であったことを示すことができた。 

 

(5) 人工バリア長期性能評価に係わる情報システムの更新 

平成 19 年度からその時点での最新の情報の入手として、文献調査を実施してきた。この情

報については、図 1.3.4-13 に示したような整理をし、情報管理システムに収録するための整備

を行った。文献の修正に伴い、システムに含まれるセメント系材料及びベントナイト系材料に

関する相互関連図のマトリクス表、ボックス、インフルエンスを更新した。本システムは弊セ

ンターのホームページ上で公開する予定である。 
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図 1.3.4-12 核種移行計算の結果 

 

 

図 1.3.4-13 情報管理システム「Image」の概要 

 

 

TRU2次レポート時の解析

ケース（1-D）;地化学解析結果を考慮

人工バリアからの移行率

ケース2-A（廃棄体グループ2）

；水理条件および拡散係数の時間変化を適用

ケース3-A（セメントFAC）

；分配係数はRegionⅢ
ケース4-A
；2-A+溶解度・分配係数の時間変化を考慮

(1)データベースの拡張・整備
人工バリア材料の変質に関する文献を調査し、データベースとして取りまとめた。

(2)システム運用化に向けた修正内容の検討
IMAGEの主要機能のうち、技術情報について、運用化に向けて修正が必要な事項につ

いて検討。

(3)IMAGE運用化に向けたシステム環境の検討
IMAGEの運用に向けて、(2)の検討結果を踏まえてシステム環境整え、Web上での公開

を具体的に検討した。近日中に公開する予定である。

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、本反応は起こらな
いと考えられる。

C

ナチュラルアナログ研究では、バイデライト化によるシリカ沈着が生じていることが確認
されているが、150℃以上の温度が必要である。（Pusch，1988）
低温のベントナイト浸漬試験では、シリカセメンテーションは確認されなかった。（Pusch
，1991）

温度：150℃
以上

⑥バイデライト
化／シリカセメ
ンテーション

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材中
のpHが11を越える期間が長期間継続する
ため、C-S-H化は否定できない。

B

ベントナイトとセメントの混合試料において、C-S-Hピーク上昇の確認（川村, 1969）
低固液比試料において、C-S-H、C-A-H及びC-A-S-Hの生成確認（久保, 1998）
緩衝材中のpHは11を越える期間が長期間継続するため、C-S-H化は否定できない。（
TRUレポート,2000）

pH：10.5～
11.5以上

⑤C-S-H化

CASHの溶解

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、セメントによるアル
カリ維持はCa(OH)2の溶解により支配され、
pHは12.5程度であることから、本反応の変
質速度は小さいと考えられる。

B

0.01～0.02 mm/y（解析）（Pusch, 1982）
低固液比試料において、アナルサイムの生成確認（藤原,1998）
圧縮成型試料において、pH14ではアナルサイムに変質するが、Ca(OH)2飽和溶液では
未変質（市毛, 1998）
ゼオライトの生成は、アルカリ維持期間及び粘土種類に依存する。高pHの場合には、
短期間でゼオライトが生成する。（Huertas, 2000）

pH：9以上④ゼオライト化

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、本反応は起こらな
いと判断される。

C

ナチュラルアナログ研究では、イライト化は起きていない。（Pusch, 亀井）
Pytteモデルによる解析では、イライト化はほとんど進行しない。（TRUレポート, 2000）
処分場が100℃以下に維持されていれば、イライト化する可能性は極めて低い。（二口, 
2001）
Kが存在しない場合、イライト化は長期間に亘り、問題にならない。（Huertas, 2000）

温度：100℃
以上
Kの供給

③イライト化

Ca(OH)2及び
CSHの溶解

イオン交換は複数の研究者により確認さ
れており、1000～数万年で置換する可能
性が高い。

A
ボーリングコア分析及び数値解析に基づけば、0.04mm/y（大江, 1999）
数値解析に基づけば、0.3～1mm/y（TRUレポート, 2000）

②イオン交換
（Ca型化）

スメクタイトが高アルカリ溶液により溶解し、
ゼオライト等の二次鉱物に変化するという
報告が多数ある。求められた溶解速度式
から勘案しても、高アルカリ、高温条件で
はモンモリロナイトの溶解、ベントナイトの
初期性能の劣化は十分予想される。
ただし、実際の処分場の条件と溶解実験
の条件は大きく異なり、圧縮状態でのベン
トナイト中のスメクタイトの溶解は大きく遅
延されることが予想される。

A

高アルカリ条件ではスメクタイトが溶解し、NaOH溶液ではアナルサイムが生成する
(Amaya, 1999)
スメクタイトの溶解はOH-濃度の0.34乗に比例し、高アルカリ条件ほど溶解が進行しや
すい（Bauer and Berger, 1998；Huertus, et al., 2001）
スメクタイトの溶解速度に対するｐHと温度の影響を定式化し、高アルカリ領域、低固液
比、溶解平衡から離れた条件でのスメクタイトの溶解速度を求めることが可能（Sato, et 
al., 2004）
圧縮ベントナイト中のスメクタイトの溶解速度を定式化している。高アルカリ条件では低
固液比のものと同様の速度で溶解が進行するが、ｐHが低下するにつれてその差が大
きくなり、低固液比のものに比べて大きく溶解が遅延される(Nakayama et al., 2004)

pH：11以上
①モンモリロナ
イトの溶解高アルカリ成

分の溶出

設定根拠発 現進展速度発現条件変質反応原 因

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、本反応は起こらな
いと考えられる。

C

ナチュラルアナログ研究では、バイデライト化によるシリカ沈着が生じていることが確認
されているが、150℃以上の温度が必要である。（Pusch，1988）
低温のベントナイト浸漬試験では、シリカセメンテーションは確認されなかった。（Pusch
，1991）

温度：150℃
以上

⑥バイデライト
化／シリカセメ
ンテーション

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材中
のpHが11を越える期間が長期間継続する
ため、C-S-H化は否定できない。

B

ベントナイトとセメントの混合試料において、C-S-Hピーク上昇の確認（川村, 1969）
低固液比試料において、C-S-H、C-A-H及びC-A-S-Hの生成確認（久保, 1998）
緩衝材中のpHは11を越える期間が長期間継続するため、C-S-H化は否定できない。（
TRUレポート,2000）

pH：10.5～
11.5以上

⑤C-S-H化

CASHの溶解

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、セメントによるアル
カリ維持はCa(OH)2の溶解により支配され、
pHは12.5程度であることから、本反応の変
質速度は小さいと考えられる。

B

0.01～0.02 mm/y（解析）（Pusch, 1982）
低固液比試料において、アナルサイムの生成確認（藤原,1998）
圧縮成型試料において、pH14ではアナルサイムに変質するが、Ca(OH)2飽和溶液では
未変質（市毛, 1998）
ゼオライトの生成は、アルカリ維持期間及び粘土種類に依存する。高pHの場合には、
短期間でゼオライトが生成する。（Huertas, 2000）

pH：9以上④ゼオライト化

TRU廃棄物地層処分施設では、緩衝材温
度は100℃以下であり、本反応は起こらな
いと判断される。

C

ナチュラルアナログ研究では、イライト化は起きていない。（Pusch, 亀井）
Pytteモデルによる解析では、イライト化はほとんど進行しない。（TRUレポート, 2000）
処分場が100℃以下に維持されていれば、イライト化する可能性は極めて低い。（二口, 
2001）
Kが存在しない場合、イライト化は長期間に亘り、問題にならない。（Huertas, 2000）

温度：100℃
以上
Kの供給

③イライト化

Ca(OH)2及び
CSHの溶解

イオン交換は複数の研究者により確認さ
れており、1000～数万年で置換する可能
性が高い。

A
ボーリングコア分析及び数値解析に基づけば、0.04mm/y（大江, 1999）
数値解析に基づけば、0.3～1mm/y（TRUレポート, 2000）

②イオン交換
（Ca型化）

スメクタイトが高アルカリ溶液により溶解し、
ゼオライト等の二次鉱物に変化するという
報告が多数ある。求められた溶解速度式
から勘案しても、高アルカリ、高温条件で
はモンモリロナイトの溶解、ベントナイトの
初期性能の劣化は十分予想される。
ただし、実際の処分場の条件と溶解実験
の条件は大きく異なり、圧縮状態でのベン
トナイト中のスメクタイトの溶解は大きく遅
延されることが予想される。

A

高アルカリ条件ではスメクタイトが溶解し、NaOH溶液ではアナルサイムが生成する
(Amaya, 1999)
スメクタイトの溶解はOH-濃度の0.34乗に比例し、高アルカリ条件ほど溶解が進行しや
すい（Bauer and Berger, 1998；Huertus, et al., 2001）
スメクタイトの溶解速度に対するｐHと温度の影響を定式化し、高アルカリ領域、低固液
比、溶解平衡から離れた条件でのスメクタイトの溶解速度を求めることが可能（Sato, et 
al., 2004）
圧縮ベントナイト中のスメクタイトの溶解速度を定式化している。高アルカリ条件では低
固液比のものと同様の速度で溶解が進行するが、ｐHが低下するにつれてその差が大
きくなり、低固液比のものに比べて大きく溶解が遅延される(Nakayama et al., 2004)

pH：11以上
①モンモリロナ
イトの溶解高アルカリ成

分の溶出

設定根拠発 現進展速度発現条件変質反応原 因

緩衝材再冠水

セメント溶出
成分の浸入

イオン交換反応
（Ca型化，Fe型化）

バイデライト化／
シリカセメンテーション

モンモリロナイトの
溶解

ゼオライト化

CSH化

溶存鉄イオン
の供給

膨潤圧・可塑性の低下

緩衝材鉱物組成の変化

透水係数の変化

緩衝材中間隙水の
組成及びpHの変化

緩衝材表面の
二次鉱物の生成

緩衝材表面の
間隙の閉塞

地下水中の反応物
（Fe, Ca, Mg, K等）の浸入

分配係数の変化

溶解度の変化

真性コロイド濃度の変化

主要なバリア特性
及び環境条件の変化

核種移行挙動への影響

他の現象群からの影響

セメント系材料の劣化 腐食生成物の生成

緩衝材中熱・応力・水理条件変化

イライト化

擬クロライト化

拡散係数の変化

緩衝材中の
温度上昇

緩衝材再冠水

セメント溶出
成分の浸入

イオン交換反応
（Ca型化，Fe型化）

バイデライト化／
シリカセメンテーション

モンモリロナイトの
溶解

ゼオライト化

CSH化

溶存鉄イオン
の供給

膨潤圧・可塑性の低下

緩衝材鉱物組成の変化

透水係数の変化

緩衝材中間隙水の
組成及びpHの変化

緩衝材表面の
二次鉱物の生成

緩衝材表面の
間隙の閉塞

地下水中の反応物
（Fe, Ca, Mg, K等）の浸入

分配係数の変化

溶解度の変化

真性コロイド濃度の変化

主要なバリア特性
及び環境条件の変化

核種移行挙動への影響

他の現象群からの影響

セメント系材料の劣化 腐食生成物の生成

緩衝材中熱・応力・水理条件変化

イライト化

擬クロライト化

拡散係数の変化

緩衝材中の
温度上昇

データベース
・関連用語集， FEP辞書
・技術資料（試験，モデル評価）

相互関連図 マトリクス表

H18年度に作成した
情報管理システム（IMAGE）
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1.3.5 長期変質挙動評価とガス移行挙動評価の連成の検討 

本検討では、それぞれ個別に検討が進められた「人工バリアの長期挙動の評価」におけるモ

ンモリロナイトの Ca 型化と溶解現象が緩衝材の力学、物質移動特性に及ぼす影響の化学・力

学・水理解析評価と、「ガス移行挙動の評価」における廃棄体金属容器の腐食ガスが緩衝材の

力学、物質移動特性に及ぼす影響の二相流解析評価の連成の必要性と可能性について、可能性

や方向性および克服すべき課題について取りまとめた。具体的には、人工バリア長期性能評価

技術開発のための研究成果のうち、モンモリロナイトの Ca 型化、溶解と金属腐食ガスの発生

に関する知見を再整理し、これらの事象が相互影響し合いながら人工バリアの長期性能に影響

を及ぼす可能性があるかどうかについて検討したものである。各事象については、時間的、空

間的観点から相互に影響し合う可能性を検討し、さらにこれらの事象が人工バリアの長期性能

に及ぼす影響を定量的に評価するツールである解析手法を取りまとめ、人工バリアの長期性能

を総合的に評価する情報とした。 

 

(1) モンモリロナイトの Ca 型化、溶解と金属腐食ガスの発生に関する事象の整理 

処分施設が再冠水した後にニアフィールドで発生すると考えられている事象のうち、人工バ

リアの長期性能評価上、影響が大きいと考えられるものとしては、緩衝材の主要鉱物であるモ

ンモリロナイトの変質（Ca 型化、溶解）や還元環境下における廃棄体金属容器の腐食ガスの

発生が挙げられる。これらの事象について、発生時期、期間、場所などについて予測される時

間軸との整合を確認し、事象別に整理した。それぞれの事象の発生時期について表 1.3.5-1 に

まとめた。表中では、各事象によって影響を受ける緩衝材の性能ごとに色分けした。 

 

表 1.3.5-1 「人工バリアの長期挙動の評価」と「ガス移行挙動の評価」において考慮している

事象の発生時期 

Sheet 

No. 

 
建設 操業 閉鎖 冠水中 

冠水 

直後 

冠水後 

100 年 

冠水後 

100 年以降 

1 
ガス発生による核種封じ込め・止水性能の

低下 
    G→H G→H G→H 

2 
浸透圧による核種封じ込め・止水性能の低

下 
    H→H H→H H→H 

3 破過による核種封じ込め・止水性能の低下     G→H G→H  

4 Ca 型化による自己修復性能の低下     C→M C→M  

5、6，7 Ca 型化による止水性能の低下   C→H C→H C→H C→H C→H 

8 Ca 型化による膨潤性能の低下   C→M C→M C→M C→M C→M 

9 Ca 型化による力学性能の低下   C→M C→M C→M C→M C→M 

10、11 
モンモリロナイトの溶解による止水性能

の低下 
  C→H C→H C→H C→H C→H 

12 
モンモリロナイトの溶解による膨潤性能

の低下 
  C→M C→M C→M C→M C→M 

 

以上の各事象の相関関係をまとめると表 1.3.5-2 のようになる。これらの各事象が発生する
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時期に関しては、サイトスペシフィックな条件、想定する廃棄体の種類（金属容器の種類）、人

工バリアの配合などにも依存すると考えられるため、必ずしも各事象が相互影響するというわ

けではないが、条件次第では、各事象が相互影響する可能性があることが分かる。 

 

表 1.3.5-2 「人工バリアの長期挙動の評価」と「ガス移行挙動の評価」において考慮している

事象の相関 

 

※丸数字の番号が表 1.3.5-1 の「Sheet No.」欄の番号に相当 

 

「人工バリアの長期挙動の評価」と「ガス移行挙動の評価」の連成について、大局的に見れ

ば、双方を連成させて検討しなければならないような事象（の組合せ）は少ない。しかし、今

後処分サイトが選定される過程において、廃棄体からのガスの発生が長期にわたる可能性が想

定され、特定の課題事項の整理/解決の際のツールとして連成解析が機能できる可能性がある。

そのため、これらに寄与できるような観点にて、連成解析の環境整備をある程度は進めておく

必要があると考えられる。図 1.3.5-1 は、現状でのガス移行挙動評価解析の流れに、連成とし

て考慮する可能性のある評価項目を加えたものである。この図においては、現状ではその影響

が分からない項目も含めており、また、現状の「ガス移行挙動」においては、解析評価の際の

ガス発生量の入力は TRU2 次レポート[8]をベースに用いている点も示した。化学や力学の長期

挙動評価もまだ十分ではない点や、具体的なガス発生量の考慮が必要とされている点など、連

成の前段としての現実的な状態設定（要素試験等によるパラメーター整備）の検討の余地が残

されている。 

 

緩衝材に期待される性能 建設 操業 閉鎖 冠水中 
冠水 

直後 

冠水後 

100年 

冠水後 

100年以降 

止水性能   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

自己修復性能   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

⑤～⑦、⑩、⑪ Ca型化・モンモリロナイトの溶解による Ca型化による止水性能の低下 

①、② ガス発生・浸透圧による核種封じ込め・止水

性能の低下 

③ 破過による核種封じ込め・止水性能の低下 

透水・透気係数

の増加 

低透水・透気領域

の局所化 

…… 
 

 

⑧、⑫ Ca型化・モンモリロナイトの溶解による Ca型化による膨潤性能の低下 

自己修復性能の

低下 

④ Ca型化による自己修復性能の

低下 

自己修復性能

の低下 …… 
 

 

破過経路の形成 
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図 1.3.5-1 「人工バリアの長期挙動の評価」と「ガス移行挙動の評価」の連成の方向性の概念 

 

 

1.3.6 「人工バリアの長期挙動の評価」の成果のまとめと今後の課題 

6 ヶ年の本研究をまとめるにあたり、各研究項目で成果を整理した表（シート）を作成した。

整理した項目は以下の通りである。 

・ 目的；目的は平成 19 年度の計画策定時と今年度では研究の進捗が変わってきている項目

もあるため、２つに分けて示した。 

・ 実施内容；6 ヶ年の実施内容を要約して示した。 

・ 成果；実施内容に対する成果の概要を端的に記述した。 

・ 性能評価への反映；得られた成果によって、処分事業における性能評価に対して何を反映

できるようになったかを示した。 

・ 課題；6 ヶ年を終えて残された課題および抽出された課題を示した。 

以下に、各項目まとめたシートを示す。 

  

ベントナイトの化学変質ベントナイトの力学挙動

（現状）既存の知見（TRU2次レポート
など）に基づくガス発生量

ガス移行（量／圧力）の時系列変化

連成

現実的なガス発生量

水の押出し / 核種移行 / 力学挙動

放射線分解 微生物活動

結果の反映・再検討

セメント系材料の力学挙動 / 化学変質

透過係数・間隙率等のパラメータ
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(1) セメント系材料の長期変質挙動の確証試験 

 

表 1.3.6-1   変質及び変質に伴う物質移行・力学特性の変化のモデル化 

 

 

表 1.3.6-2 溶解変質モデル構築に係わる試験 

 

  

目

的

H19
・多様な材料への対応として、変質解析で必要となる物質移行及び力学特性について、変質
に伴い変化する特性値を、セメント種類によらず統一的な手法で推定するモデルの提案

今年度
・Region3の変質過程の拡散係数推定手法の検討、混合セメントへの対応したモデルの検討
及び各種イオンの拡散係数推定への対応

実施内容 A)初期物性値より、任意の変質状態の拡散係数を推定するために、セメント硬化体を空隙や
水和物で構成される三次元モデルを構築し、変質状況に応じて構成物の拡散係数等を設定
してランダムウォーク法により拡散係数を推定する手法(空隙構造モデル)を検討した。

B)多様な材料への対応、各種イオンの拡散係数の推定への対応として、セメント水和物の細
孔表面電荷に着目したモデル(表面電荷モデル)の検討を行った。

C)多様な材料の力学特性として、圧縮強度と弾性係数の推定手法について検討した。

成 果 A)健全な状態からRegion3までの変質過程におけるセメント硬化体の拡散係数を統一的な
モデルにより算定する見通しを得て、手法を提示(OPCを中心に構築) (空隙構造モデル)
空隙構造モデルにより、長期間を要する変質や拡散係数の試験を実施しなくても、セメン
ト硬化体の物性値より拡散係数を算定することが可能となる

B)セメント種類による固相表面の電荷に違いを考慮することにより、多様なセメントの拡散
係数を統一的な算定のキーとなる手法 (表面電荷モデル)を提示した
C)多様なセメントの力学特性は、空隙率との関係で算定可能なことを確認

性能評価へ
の反映

・各種混合セメントを使用した場合の拡散係数や力学特性値を算定に関する信頼性が向上し、
作製が困難な変質試料を用いた試験を行わなくても、初期の特性、空隙構造から変質後の特
性を予測できる
・Region3の拡散係数を変質試料で取得し、これまでの模擬変質試料で取得した拡散係数の
信頼性を高めた

課 題 •コンクリート及びモルタル硬化体に対応するために、骨材を考慮した特性値の算推定手法
•表面電荷サイトの設定へのC-A-S-H、溶解変質の影響検討
•様々な核種の拡散係数の算定への対応

目 的 多様なセメント系材料および多様な環境条件に対応したセメント系材料の
長期変質解析を構築するための変質挙動の試験による把握

実施内容 混合セメント(BFSC，SC，FAC)の溶解変質試験を模擬地下水(降水系、海
水系、イオン交換水)を使用して実施し、溶解過程を把握すると共に、溶解
挙動及び鉱物設定手法に関わる知見を収集し、統一的なセメント溶解変質
モデルの構築のための知見を得た

成 果 ・混合セメントの溶解挙動、初期鉱物及び二次鉱物は、いずれの模擬地下
水の場合においてもOPCと差異はないことを確認した
・混合セメントは、いずれの模擬地下水の場合においてもOPCと比較して
変質の進行が非常に遅いことを確認した

性能評価への
反映

本検討の混合セメントの変質挙動および鉱物設定に関する知見は、解析手
法の高度化(まとめ表No.8)で提案した、セメント系材料の多様性に適応で
きる鉱物モデルの構築に活用することにより、性能評価へ反映される

課 題 ・混合セメントで生成するC-A-S-Hの変質解析での取り扱い。
・BFSC,SCは変質が遅く、バルグ試験における変質領域が狭いため、長期
の試験により変質挙動を確認する必要がある。
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表 1.3.6-3 経年コンクリート(アナログ試料)の分析 

 

 

(2) セメント－ベントナイト相互作用の確証試験 

表 1.3.6-4 XAFS による接触界面近傍の分析 

 

目

的

H19
建設後長期間経過したコンクリート(経年コンクリート:アナログ試料)を調査し、処分場閉鎖
時からの変質解析の設定条件及び変質挙動の確証・不確実性低減のための反映事項を得る。

今年度 経年コンクリートの溶解挙動の把握し、変質解析の確証・反映事項を抽出する。

実施内容 ・建設後40～90年程度経過した構造物のコンクリートを分析した。熱影響や地下水影響を受
けた経年コンクリートも対象とした。
・経年コンクリートの溶解試験を実施した。
・変質解析及び変質挙動の確証、反映事項及び今後検討すべき事項を抽出した。

成 果 ・建設後40～90年程度経過したコンクリートの鉱物の種類は、OPCの変質解析の鉱物設定と
同等であった。ただし、Ca(OH)2の減少や熱影響によるC-S-Hの結晶化の進行(推定温度70
～100℃)を確認した。
・配合推定を結果を鑑みると、圧縮強度の低下及び空隙率の増加は発生していないと推定さ
れ、鉱物組成の変化(Ca(OH)2及びC-S-H)はあるが、建設当初の力学特性及び空隙構造から
の変化は少ないと推定した。
・地下水と接触した経年コンクリートは、降水系で中性化が表層から6mm程度、海水系で同
じく1mm程度で変質領域は少なく、これまで試験で把握している変質挙動と差異はない。
・経年コンクリートの溶解特性は、これまでのOPCの変質モデルと同様である。しかし、熱
影響を受けたケースでは、C-S-Hの結晶化の進行により、液相のpHが11程度でCaの溶解が
少ない挙動を確認した。

性能評価へ
の反映

・OPCの変質解析の鉱物設定、変質挙動で設定されていない鉱物の生成等は認められていな
い(鉱物種設定の妥当性を確認)
・Ca(OH)2の減少及びC-S-Hの結晶化進行については、今後確証を進めることにより、変質
解析の設定の不確実性の低減および信頼性の向上に寄与する。
・C-S-Hの結晶化の温度条件によっては、変質解析の設定に考慮する必要がある。

課 題 ・Ca(OH)2の減少及びC-S-Hの結晶化進行の条件(温度、配合)を確認し、変質解析への反映
について判断する必要がある。
・C-S-Hの結晶化進行を変質解析への反映が必要な場合は、拡散係数、分配係数等の特性値
への影響確認をする必要がある。

目

的

H19 界面近傍で生成する二次鉱物、またその生成位置（セメント側／ベントナイト側）を把握するため、
試験によって変質データを取得する。また、カルシウムを含む2次鉱物の分布の取得手法を得る。

今年度 セメント-ベントナイトの界面に生成する二次鉱物（特にXRDでは分析できないC-S-H）を位置分
解能を高い、鉱物分布として得るための手法としてXAFS分析を検討し、その適応性を評価する。

実施内容 4～6年間浸漬試験を行った、セメント-ベントナイトの接触資料を対象に、高エネルギー加速器
研究所の高輝度放射光を用い、Ca含有鉱物のXAFSによる定性、及び定量を検討した。天然
試料あるいは合成試料を用いて、標準となるスペクトルを測定し、パターンフィッティングにより、
定性・定量値を得た。

成 果 ・界面近傍の量の少ないCa鉱物の定量法としてXAFS分析が適用可能であることがわかった。
・界面近傍のCa含有2次鉱物がC-S-Hであることを特定した。
・全Ca量に対して10％以上のCaを含む鉱物について定量的に評価できることがわかった。
・C-S-Hについても分析可能であることが示されたが、C/Sの違いによるスペクトルの差がないこ
とから、C/Sの違うC-S-Hの分離はできないことがわかった。
・一次元検出器の開発により、位置分解能の高いCa含有鉱物の分布データを得ることができる
ようになった。

性能評価へ
の反映

・セメント-ベントナイトの界面近傍CSHを含めたCa鉱物を、位置分解能を高く分析ができる手法
を提示した。
・C-S-Hを2次鉱物として設定することが適切であることを実験結果から示した。
・この分析によって得られる結果により、地化学解析による変質評価の二次鉱物生成速度、Ca
型化の進行等の精度を検討することができるようになった。

課 題 ・鉱物量の定量のためには、他の分析方法により得られた結果をもとにした解析前提条件の設
定が必要であり、この条件の設定によっては大きな誤差が生じる場合がある。
・一次元検出器はフォトダイオードを用いて作っているが、強いX線では劣化してしまうため、ス
ペクトルを安定して得ることが難しい。
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表 1.3.6-5 圧縮ベントナイトの溶解挙動の評価 

 

 

表 1.3.6-6 粘土系材料の変質に関する天然事例の調査 

 

目
的

H19 圧縮条件下でのスメクタイトの溶解速度を測定し、臨界未飽和度に近い条件での遅い溶解速度の
適用性を確証する。

今年度 これまで取得してきた溶解速度を元に、溶解速度式の定式化を検討。カラム試験の再現解析によ
り、圧縮による溶解挙動を制限する因子を明らかにする。

実施内容 干渉計によりin-situでの溶解挙動を視覚的に捕らえ、微小変化を計測し、AFMを用いた粒子の計

測と組み合わせることにより、溶解速度を算出した。また、密度と溶解速度の関係を定式化するた
めの検討を行った。カラム試験の再現解析により、圧縮影響の因子とその原因についての検討を
行った。

成 果 圧縮により、溶解速度は遅くなる方向に影響を及ぼすことが確認できた。歪みによる溶解速度の
促進は反応の初期には見られるが、分散系に比べて速度は小さく、定常にいたると速度は非常に
遅くなった。圧縮影響を溶解速度に取り込むための検討により、化学的な要因による効果は非常
に小さく、物理的要因（反応比表面積）の寄与が大きいことがわかった。現実に近いセメント平衡
水を用いた試験でもさらに溶解速度が遅くなることがわかったが、二次鉱物の生成に差が見られ
た。

地化学解析による再現には、溶解速度式（飽和度の影響）、圧縮による影響を反応表面積として
場合の感度、熱力学データベースの違いによる要因（反応比表面積）の影響が大きいことがわ
かった。

性能評価への
反映

圧縮系での試験の結果により、これまで分散系での試験で得られた溶解速度での評価は安全側
であることが確かめられた。

課 題 ・圧縮条件化での反応比表面積の評価方法を検討することが必要である。
・評価のための地化学解析に必要な熱力学データベースの吟味が必要である。
・現実の液相中では二次鉱物として生成するゼオライトはアナルサイム以外のものも考えられる
ため、その産状、性状を検討する必要がある。

目
的

H19 人工バリア材の長期変質評価モデル及び地球化学解析モデルの妥当性の検証のため、粘
土系材料が長期間、高pH環境に曝されている国内のナチュラルアナログサイトの調査、選
定、及びサイ ト試料の分析を実施する。

今年度 天然事例調査によって取得した試料について粘土鉱物の変質履歴に関する分析を行い、分
析方法の適用性を含めた変質シナリオを検討し、ベントナイトの長期変質についての評価の
信頼性の向上を図る。

実施内容 東海大構内でのボーリングを実施し、高Ca濃度の地下水と接触したスメクタイトを採取、下
記検討を実施
１．文献調査、専門家によるコア観察、年代測定を実施
２．岩石の化学組成を分析
３．鉱物組成を分析
４．長期変質解析より 、１～３を反映し た変質シナリオの妥当性を検討

成 果 下記検討結果より、500万年以上の間、海水または陸水の影響を受けても、モンモリロナイト
の完全なCa型化やゼオライト化は起こらず、Na型モンモリロナイトが存在し続ける可能性を
示唆
１．約1000～500万年間の海水影響、10万年以上の陸水影響を推定、年代測定値、周辺地
史と の整合を確認
２．化学分析より 珪長質～苦鉄質の幅広い源岩を推定、地史との整合を確認
３．Na型及びCa型モンモリロナイト、サポナイト、Caゼオライトの共存を確認、生成の前後関
係は確定できず
・長期変質解析より、１～３を反映し た変質シナリオの妥当性を確認

性能評価への
反映

・安全評価におけるスメクタイトの変質に関わる時間及び変質領域の広がりが十分に保守
的であることの傍証の提示
・ナチュラルアナログ研究における地球科学的な各種の分析手法の適用性の提示

課 題 スメクタイト変質に関わる時間の具体化、スメクタイトとゼオライトの天然での生成条件の特
定
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表 1.3.6-7 ベントナイトの変質に伴う力学・物質移行に係わるデータ取得とモデル構築（１） 

 

 

表 1.3.6-8 ベントナイトの変質に伴う力学・物質移行に係わるデータ取得とモデル構築（２） 

 

  

目
的

H19 圧密したベントナイト系材料の変質に伴う力学特性の変化をモデル化する。

今年度 ベントナイト系材料の変質と力学特性の変化を体系的に説明できるモデルの構築に反映させる。

実施内容 ・ベントナイト系材料の、Ca型化に伴う力学特性（圧密特性・膨潤特性）の変化、溶解によるモンモリ
ロナイト含有率の変化に伴う力学特性（圧密特性・膨潤特性）の変化に関するデータを取得する。
・ベントナイト系材料のCa型化過程、溶解過程における力学特性の変化に関するデータを取得する。

成 果 ・同じ産地のモンモリロナイトを有するベントナイト（Na型モンモリロナイト、Ca型化させたモンモリロ
ナイト）の完全飽和線と膨潤線を取得し、モンモリロナイト含有量の変化およびCa型化により完全飽
和線は傾きを保存したまま平衡移動することを示した。また、この結果を基に、変質に伴う完全飽和
線の変化をモンモリロナイト含有率の変化量に対するモデルとして提示した。
・ベントナイト系材料のCa型化過程、溶解過程における力学特性については、液種のイオン影響、レ
ラクゼーションの影響が強く、これらを分離し評価する必要があることが分かった。

性能評価への
反映

化学変質の力学モデルへの取り込み方法の提示により、現実的な性能評価につながる。また、理論
モデル化により、変質過程での物質変化に対応できる。

課 題 ・変質（Ca型化、溶解挙動）過程における力学特性については、液種のイオン影響、レラクゼーショ
ン影響の精密化が必要であり、これらを分離した評価、取り込んだモデルの構築が必要である。
・変質に伴い生成される二次鉱物の力学特性への影響評価が必要である。
・本フェーズで対象としていない、せん断変形に対するデータの取得が必要である。

目
的

H19 これまでの実験値のフィッティングによって表現してきた圧密したベントナイト系材料の変質に伴う物
質移行特性の変化に関して、演繹的にモデル化する。

今年度 ベントナイト系材料の変質と物質移行特性の変化を体系的に説明できるモデルの構築に反映させる

実施内容 化学的な変化に伴う水理特性の変化を比表面積、及び粘性係数の変化として考慮できる、Kozeny-
Carman式を導入し、比表面積とCa型化率、モンモリロナイト含有率の関係式として提示する。

成 果 Kozeny-Carman式の導入に際し、ブロック状態のベントナイトの比表面積をXRDによって計測する

方法を開発するとともに、取得した比表面積をもとにモンモリロナイトの内間隙、外間隙の透水係数
を算出し、内間隙と外間隙で流量が同じであるという仮定の下で全体の透水係数を算出した結果、
既往の知見とも整合した透水係数を取得することができた。
化学変質としてCa型化率、モンモリロナイト含有率の変化に対応する透水係数の算出式を提示す
ることができた。

性能評価への
反映

化学変質の物質移行（水理）モデルへの取り込み方法の提示により、現実的な性能評価につながる。
また、理論モデル化により、変質過程での物質変化に対応できる。

課 題 ・多様な処分環境への適用に向けた、液種の変化（イオン影響）を考慮した物質移行モデル（水理モ
デル）の構築が必要。
・変質に伴い生成される二次鉱物の物質移行特性（水理特性）への影響評価が必要。
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(3) 人工バリア性能評価解析の高度化 

 

表 1.3.6-9 セメント系材料・ベントナイト系材料の変質解析手法の高度化 

 

 

表 1.3.6-10 化学・力学連成解析の検討 

 

目
的

H19 セメント系材料、およびセメント－ベントナイト相互影響の確証試験の成果を反映し、より現実的
な人工バリア材料の長期性能評価のため考慮すべき変質現象や変質データ、及び解析手法に
関して検討（見直し）を行う。

今年度 セメントからの溶出に影響を受けて変質するベントナイトの長期挙動を変質解析により評価する
ための解析手法を高度化し、評価の不確実性を低減する。

実施内容 ・セメント系材料の多様性に適応する、初期鉱物組成および二次鉱物組成についてのモデルを
検討した。
・セメント－ベントナイトの接触試料の浸漬試験結果を対象に、変質挙動の再現解析を行い、性
能評価の不確実性を減らすための鉱物モデルの見直し、タイムステップ、メッシュの設定、拡散
係数の与え方等を検討した。

成 果 ・混合セメントを含むセメント系材料の初期鉱物組成の設定方法，解析において考慮する二次鉱
物の設定を降水系地下水、海水系地下水のそれぞれについて提案し、これによって地球化学解
析の再現性を向上することができた。
・ベントナイトの浸漬試験後の試料の分析で得られた、Ca濃度分布を解析で再現できるように
なった。しかし、解析の方が試験よりも変質の速度が速い結果となった。この問題の解決のため
に、拡散係数の与え方、電気二重層を考慮した微細空隙の取り扱い方などにより、遅い変質を
解析で再現できる可能性を示した。

性能評価へ
の反映

・セメント系材料の多様性に適応できる鉱物モデルを提案した。
・FAC等の混合セメントの使用による、他のバリア材へのアルカリ影響の低減効果をある程度定
量的に示せるようになった。

課 題 遅い速度を解析で評価するためには、パラメータの設定方法に実験的、理論的な裏付けをもっ
た上での設定が必要である。また、二次鉱物の生成による空隙率の変化を評価するためには、
生成した二次鉱物の密度データの検討が必要だと考えられる。

目
的

H19 人工バリア材の長期性能評価及び物質移動評価において考慮すべき変質現象や変質データ、
及び解析手法を体系的に整理し、地球化学解析モデルを高度化する。

今年度 ベントナイトの化学的変質に伴う力学的挙動の変化を連成させた評価を行うため、人工バリアの
地化学解析において用いている地球化学解析コードと、力学・物質移行特性解析コードとの連
成について手法を検討すると共に、その必要性について検討する。

実施内容 化学・力学を連成した解析を行うためのパラメータについて検討し、モンモリロナイトの溶解・Ca
型化を力学解析に反映させる方法について、試験を行ってモデルを構築した。モデルを用いて、
弱連成を行い共通するパラメータの受け渡し方法を検討し、1次元で5回のデータのやり取りを
行い、手法の持つ課題について検討した。また、連成することによる影響について検討した。

成 果 ・モンモリロナイトの溶解率、Ca型化率に関してのモデルを取り込んで、力学解析を行った。

・一次元の弱連成による連成手法の検討により、現状の力学解析では化学変質による溶解、体
積変化を取り込むことができないことが明らかとなり、その解決策を検討した。これについて、力
学解析で体積変化を取り扱うため方法を提言し、力学解析での取り扱いが可能となった。
・一次元での弱連成では、連成による影響はわずかであった。

性能評価へ
の反映

現段階の解析では連成による影響は大きくないが、解析の次元を上げるなどにより影響がある
ことも懸念されるため、今後、化学・力学連成については手法の構築と共に、実験的な裏付けを
獲得していく必要があることを示した。

課 題 化学・力学の連成解析については、ベントナイト層の外側部分での変化が見られるため、二次元
以上での影響を検討することが必要である。
力学解析から、ベントナイトが飽和にいたるまでの時間が長いことが示唆され、化学解析におい
ても不飽和状態での解析についての検討が必要と考えられる。
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1.4 実施概要  

1.4.1  全体計画  

 前項で示した昨年度までに、平成 19 年度から平成 24 年度の成果をもとに、課題が残っている

テーマ、および人工バリアの長期挙動評価に対しての効果が高いために優先的に研究を進めるべ

きテーマについてまとめた。今後 5 ヵ年の全体計画をたてるにあたり、抽出された内容をもとに、

研究内容を策定した。図 1.4.1-1 にその全体概要を示す。 

 昨年度までの研究で、特に重要な課題であるとして抽出されたのは、図中にも示した通り、各

項目での課題の中で、緩衝材の「化学・力学連成解析」に関わる内容と、セメント系材料の「初

期条件の設定」に関わるものであった。また、これまでは材料の多様性に適用できるデータ取得

をする、という目的を持って進めていたが、研究してきた材料を使用して処分場が成立すること

を示していくことが今後取り組むべきテーマであると考えた。そのために、今後取り組むべき研

究項目として、以下に示すものを抽出した。 

●緩衝材の化学・力学複合現象の評価  

 ・変質の現象モデルの構築  

 ・変質による体積変化の取り込み方法   

 ・化学解析の精度の向上・高度化  

●セメント系材料評価の初期条件の設定  

 ・セメント系材料の熱影響による結晶化  

 ・評価の初期値変化の可能性  

●処分場の成立性評価のための情報の整備 

 この内容をもとに、今年度以降の研究は、「人工バリア材料長期挙動評価・人工バリア評価の初

初期条件の設定」として、以下のような視点を持って技術開発を実施することとした。 

 人工バリアの長期挙動を評価するためのツールとして数値解析によるシミュレーションは

必要不可欠である。評価の精度向上のために、解析手法の高度化が重要であり、化学／力学

／水理（HMC）連成解析が注目されている。平成 24 年度までの検討により、化学変質が力

学挙動に大きな影響をもたらす可能性が大きいことが明らかとなり、この影響の評価のため

には、長期試験を含む実試験による現象のモデル化、そのモデルを取り込むための解析の高

度化が必要であることがわかった。こうした課題を解決するために、試験による現象モデル

（化学モデル及び力学モデル）の構築及びそのモデルの解析による検証を行う。  

 精密調査後半の処分事業への反映に対しては、人工バリアの成立性を評価し、その仕様に対

する情報を蓄積することが必要である。人工バリアの成立性の評価を行うためには、長期挙

動の評価解析のための、より現実的な材料及び系でのデータ収得、及び基礎データの精度を

高めることが必要である。また、施工方法の影響を考慮した、初期値の設定は解析評価の重

要である。具体的には、性能評価の初期値の精度を高めるために、施工方法による特性への

影響、操業中の熱の影響を試験により検討する。また、ベントナイトの仕様決定のためによ

り現実的な特性の測定を行う。  

 人工バリアの長期挙動評価、材料の施工とその仕様に関しては処分場の設計のための重要な

研究課題であり、国内の関係機関及び国際的にも各国で取り組まれているため、国内外の関
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係機関や大学等との間で研究協力、及び情報交換を実施し、研究効率の向上をはかると共に、

成果の普及に努める。 

以上の観点より、3 項目の内容について行うことにした。 

1)人工バリア材料長期挙動評価  

HMC 連成解析手法の高度化：連成解析に係わる現象に着目し、試験による確証を得な

がら、化学モデル及び力学モデルを構築する。この現象モデルを取り込んだ解析手法を

検討し、提示する。 

2)人工バリア評価の初期条件の設定 

熱影響の評価：処分場操業中から起こる廃棄体からの熱の影響による材料の変質に      

関する試験を行い、その挙動を明らかにする。これによって、性能評価解析の初期値が

現状と変わる可能性があり、評価の不確実を低減する。  

施工方法の影響評価：特にセメント系材料の施工方法による異方性の発現に着目し、

セメントの特性に対する影響を評価し、解析の初期値の設定方法を明らかにする。 

3)人工バリアの成立性の評価  

上記の内容を踏まえ、高度化された 性能評価手法をもとに、精密調査後半で行われ

る、人工バリアの仕様の決定のために人工バリアの成立性を視点として、成果をまとめ

る。 

 

図 1.4.1-1 課題の抽出と研究内容の策定  

平成24年度までの検討
ーTRU2次レポートの課題と不確実性の
低減（精密調査地区の選定のために）ー

重要課題の抽出

●緩衝材の化学・力学複合現象の評価
・変質の現象モデルの構築
・変質による体積変化の取り込み方法
・化学解析の精度の向上・高度化

●セメント系材料評価の初期条件の設定
・セメント系材料の熱影響による結晶化
・評価の初期値変化の可能性

●処分場の成立性評価のための情報の整備

平成25年度からの検討
ーTRU廃棄物処分場の成立性及び安全性評

価の信頼性（精密調査後半への反映）ー

支保（セメント系）

緩衝材（ベントナイト系）

埋め戻し材
（ベントナイト系）

構造躯体
（綱製またはセメント系）

廃棄体容器
（セメント系または鋼製）

充填材（容器内および容器間）
（セメント系）

熱影響

セメント-ベントナイト
相互作用

初期設定

構造躯体
（綱製またはセメント系）

＊廃棄体部分を除く
化学・力学連成挙動

熱

1)人工バリア材料長期挙動評価

○HMC連成解析手法の高度化 ；連成解析に係わ
る現象に着目。試験による確証によって化学モ
デル及び力学モデルを構築。得られた現象モデ
ルを解析に取り込み手法を提示。

2)人工バリア評価の初期条件の設定

○熱影響の評価 ；廃棄体からの熱の影響による
材料の変質挙動を明らかにする。性能評価解析
の初期値の不確実を低減。

○施工方法の影響評価 ；セメント系材料の施工
方法による異方性の発現に着目。セメントの特
性に対する影響を評価。解析の初期値を設定。

3)人工バリアの成立性の評価

ベントナイトの溶解挙動 緩衝材の力学・物質移行

化学・力学連成解析

セメントの物質
移行・力学特性

課題・効果 課題・効果

課題

課題

長期材齢アナログ試料 熱影響の効果

初期条件の設定

成立性の評価

施工方法
の影響

必要性
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 5 ヵ年のスケジュールを図 1.4.1-2 に示す。 

今年度は、全体計画の策定とそれに資する文献の調査、試験方法の確認と長期試験の条件設定

のための予備試験を主に行う。次年度からは長期試験を含めたデータ取得を行い、また、平成 26

年度には中間評価を予定しており、方向性を見極めて後半 3 年間は、大型部材の試験等を行う計

画である。5 ヵ年の終わりには、性能評価解析等も行って成果をまとめ、人工バリアの成立性、

安全性評価に対しての反映を図ることを目的とする。この成果は NUMO が策定している計画に

のっとり、精密調査後半へ反映することを念頭に行う 

 

 

図 1.4.1-2 5 ヵ年の計画 

 

1.4.2 平成 25 年度の実施事項  

 平成 25 年度行う項目は以下の通りである。 

(1) 人工バリア材料長期挙動評価 

a)全体計画の策定 

 既往研究を調査し、人工バリア材料の成立性評価のための長期挙動研究に関して、今後の

研究に必要な課題を抽出すると共に、研究の優先度を考慮して、5 年間の全体計画を策定す

る。 

b)化学・力学連成挙動に関する確証試験 

 ベントナイト系の変質による力学挙動の検討（継続） 

  化学変質によって変化する力学挙動をモデル化するために前フェーズから行っている力

学試験を継続する。必要と思われる期間の試験を行い、協議の上必要な場合は試験を終了し、

事業項目 ～平成24
年度

平成25年度 平成26年度 平成27年度 平成28年度 平成29年度
平成30年度

～

1.実施計画策定 （平成24年度まで
の「人工バリア長期

挙動の評価」の成
果を反映）

処分地選定のた

めの評価に関す
る確証試験

2.人工バリア材料長期挙動評価

a) 化学・力学連成挙

動に関する確証試験

b) 化学・力学連成解

析のための化学/力
学モデルの信頼性向
上

c) TRU廃棄物処分場

の成立性に関する長

期試験と解析評価

3.人工バリア評価の初期条件の設定

施工方法の影響
による性能評価

a) セメント系材料の施

工方法の初期値へ

の影響に関する検討

(C-14の長期閉じ込め
技術の高度化、超音

波探傷技術に関する
検討の成果を反映)

b) 熱変質による初期

値への影響に関する

検討

(セメント系材料の長
期変質挙動の確証試

験の成果を反映)

c) 初期値の設定及び

初期値と長期挙動と

の関連の検討

総合評価
（目標）

TRU廃棄物の
地層処分計画

精密調査
後半

人
工
バ
リ
ア
の
成
立
性
を
評
価
す
る
こ
と
を
念
頭
に
材
料
の
特
性
及
び
性
能

評
価
モ
デ
ル
を
構
築
す
る
こ
と
に
よ
り
、
精
密
調
査
後
半
の
地
下
施
設
で
の

調
査
に
反
映
で
き
る
試
験
及
び
評
価
を
行
う
。

人工バリアの
成立性評価

全体計画の策定

知見の整理と研究
優先順位の検討

年度の実施計画 年度の実施計画 年度の実施計画
年度の実施計画

方向性確認
次フェーズに向
けた課題の抽出

ベントナイト系人工バリアの変質に伴う力学
モデル構築に係わるデータ取得（継続）

ベントナイト系人工バリアの変質に伴う力学モデルの長期確証試験

緩衝材基礎データの取得

予備試験

連成解析影響
因子の抽出

人工バリアの成立性評価のための長期確証試験

人工バリア成立性評価のための長期挙動解析

性能評価解析

化学/力学モデル
影響因子の検討

連成解析のための化学/力学モデルの構築

（圧縮系ベントナイ
トの溶解試験の成
果を反映）

（弱連成・一次元によ
る成解析の効果の検
討の成果を反映）

現実的な系での緩衝材変質試験

関連情報の収集

施工法予備試験

初期値の変動要因
の確証（要素試験） 施工方法による初期値への影響試験（大型部材）

非破壊検査要素試験 欠陥探査手法の検討（要素試験）
欠陥探査手法の検討（大型部材）

関連情報の収集

予備試験
結晶化条件の検討

アナログ試料等による熱影響に関する確証試験

特性値評価手法の高度化
結晶化ケースの
特性値評価手法
への反映

初期値の設定の検討

結晶化ケースの特性評価確証試験（大型部材）

初期値と長期挙動評価の関連の検討

関連情報の収集

中間評価

（要素試験予備的試
験の進捗確認）

総合評価

（処分場成立性評価、安全性
評価への反映事項のまとめ）



 

 1-51 

試料を分析する。 

 現実的な系でのモンモリロナイトの溶解・二次鉱物の生成挙動の測定 

 より現実的な系（セメント溶脱水、圧縮条件）でのモンモリロナイトの挙動を把握するた

めの試験を行う。そのための予備試験として、特に力学挙動に影響する体積変化に着目した

体積変化の測定、長期カラム試験のための反応溶液の影響検討等を行う。 

 セメント-ベントナイト長期接触試料の採取（長期保存人工構造物） 

長期にわたり現実的な系で保存されている人工構造物の試料を分析することは長期挙動

評価に重要な情報となると考えられる。そのため、長期間処分場環境に近い条件で保存され

ているセメント-ベントナイト接触試料を入手、分析することを検討する。 

c)化学・力学連成解析のための材料変質モデルの検討 

  HMC 連成解析に必要な材料挙動モデルの検討 

力学、化学両方の解析をするにあたって、解析手法として開発が必要な事項を抽出し、今

後の研究対象を決めるために予備的な解析を行う。具体的には、二次元での化学解析の必要

性の検討、力学での体積変化の取り込み方法等である。 

 ベントナイト基礎データの取得 

HMC 連成解析によって人工バリアの成立性を評価するために充分な精度を得るために、

ベントナイトの基礎物性データとして不確実性が含まれているものについて、データを取得

する。例えば、反応比表面積の評価方法、二次鉱物生成による体積変化による透水係数の変

化等である。 

 

(2) 人工バリア評価の初期条件の設定  

a)全体計画の作成  

 初期値の設定のための、以下に示す施工方法、熱影響等の個別の各検討内容の計画を元に、

初期値の提示等に向けた、平成 29 年度までの 5 年間の全体計画を策定する。  

b)セメント系材料の施工方法の初期値への影響に関する検討  

 候補となる施工方法、特性値(拡散係数、透水係数及び力学特性等)の変動等に関連する知見

を収集してまとめると共に、平成 29 年度までの試験計画を策定する。  

 ひび割れの発生の影響に関する知見を収集し、非破壊検査の試験計画を策定すると共に、要

素試験を実施して平成 24 年度までの検討で課題となっていた検査精度に関わる事項について

改善の検討を行う。非破壊検査手法の検討には、平成 24 年度までにヨウ素・炭素処理処分技

術高度化開発で実施した成果を元に実施する。  

c)熱影響の初期値への影響に関する検討  

 C-S-H の結晶化の条件、及び、結晶化に伴う拡散係数、力学特性、分配係数等の特性値の変

化に関する知見を収集し整理すると共に、平成 29 年度までの試験計画の策定をする。混合セ

メントも考慮した計画策定を行う。結晶化条件については、平成 24 年度までの経年コンクリ

ートの検討の知見を精査すると共に、必要に応じて試験分析を実施し、計画策定の資料とする。  

d)初期値の設定及び初期値と長期挙動との関連の検討  

 初期値の提示や長期挙動と初期値の関係を明らかにするための実施計画を策定する。長期挙
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動評価と大きく関わる変質に伴う物質移行特性変化の算定に関しては、初期値の設定に伴う高

度化のために、平成 24 年度までの人工バリア長期性能評価技術開発の成果を元に、コンクリ

ート、モルタルに対応するための検討を実施する。  

 

以下に平成 25 年度の工程図を示す。 

 

 

図 1.4.2-1 平成 25 年度工程図 

  

2013 2014
実　施　項　目 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3

①セメント系材料の長期変質挙動の確証試験全体計画の策定

既往知見の整理と課題の抽出

方向性の確認

5ヵ年計画の策定

②セメント－ベントナイト相互影響の確証試験人工バリア材料長期挙動評価

ベントナイト系の変質による力学挙動の検討（継続）

現実的な系でのモンモリロナイトの溶解・二次鉱物の生成挙動の
測定

HMC連成解析影響因子の抽出

ベントナイト基礎データの取得

③ガス移行挙動評価手法の構築人工バリア評価の初期条件の設定

施工方法の初期値への影響に関する検討

ひび割れの初期値への影響に関する検討

熱影響の初期値への影響に関する検討

初期値の設定及び初期値と長期挙動との関連の検討

④報告書作成

   評価

*委員会(1)～(3)は開催の予定時期を示す。実際の開催にあたっては、委員との日程調整のうえ決定することとする。

作 成 修正

▼委員会(1) ▼委員会(2) ▼合同委員会

▲

全体計画の評価▲・研究の方向性の評価
・5ヵ年計画の評価
・研究の進捗の評価

・本年度計画方針の確認
・課題についてのコメント

専門家のレビュー ▲

・全体の方向性の評価

・TRU処分技術５ヵ年

計画の評価

今年度成果の評価



 

 1-53 

第１章 参考文献 
                                                  

 

[1] 原子力発電環境整備機構、「地層処分事業の技術開発計画－概要調査段階および精密調査段階

に向けた技術開発－」、NUMO-TR-13-02、（2013）など 

[2]H. Satoh, T. Ishii, H. Owada, DISSOLUTION OF COMPACTED MONTMORILLONITE 

AT HYPERALKALINE PH AND 70 C: IN-SITU VSI AND EX-SITU AFM 

MEASUREMENTS, Clay Minerals, in printing (2013) 

[3]Parkhurst, D. L. and C. A. J., 1999. User's guide to PHREEQC (version 2)-a computer 

program for speciation, batch-reaction, one-dimesnional transport, and inverse 

geochemical calculations. USGS Water-resour. Inv. Rep., 99-4259. 

[4]平成22年度 地層処分技術調査等委託費 TRU廃棄物処分技術 人工バリア長期性能評価技 

術開発 報告書 （第 1 分冊）－人工バリアの長期挙動の評価－(2011) 

[5] 金澤伸一：不飽和土の数理モデルに基づく締固め土構造物の力学挙動評価，神戸大学博士論

文 (2010). 

[6] N.Yamada et al. : Experimental and modelling study on the long-term performance of the 

engineering barrier system of TRU wastes repository. TOPSEAL 2006, Olkiluoto, Finland, 

September 17-20, 2006,  

[7] TRU 廃棄物処分技術検討書-第 2 次 TRU 廃棄物処分研究開発取りまとめ- 根拠資料集 分冊

1 地層処分の工学技術、廃棄物処分の合理化、TRU 廃棄物処分の代替技術、2005 年 9 月 

[8] 電気事業連合会 核燃料サイクル開発機構, 2005. TRU 廃棄物処分技術検討書 －第 2 次 TRU 

廃棄物処分研究開発とりまとめ－JNC TY1400 2005-013，FEPC TRU-TR2-2005-02. 





 2-1

第2章 人工バリア材料長期挙動評価 

 

平成 19 年度～平成 24 年度に実施した「人エバリア長期性能評価技術開発」において、前章で

述べたように、人エバリア材の長期性能評価の信頼性を向上させるための課題が挙げられた。そ

の中で、化学・力学連成解析に関しては解決すべき課題が多く、また、長期性能評価に対する影

響が大きい可能性があることが明らかとなった。抽出された課題を解決し、人工バリア材料長期

挙動評価の不確実性を低減し、成立性を評価するために、本検討は、HMC 連成解析に反映する

現象のモデルの構築、HMC 解析手法の高度化のための検討を行うことを目的とする。 

 

2.1 緩衝材の化学変質に関する確証試験 

 

2.1.1 モンモリロナイトのアナルサイム変質過程に関する試験 

モンモリロナイトのアルカリ変質による体積変化は、系がアルカリ溶液であれば常に起こりう

る現象である。その起こりやすさはモンモリロナイトの溶解速度と圧縮状態によって大きく支配

されると予想されるが、強い圧縮系においては、そもそもモンモリロナイトの溶解が抑制される

（Satoh et al., 2013[1]; 澤口ほか, 2013[2]）ためにアルカリ変質は起こりにくいと考えられる。

しかしながら、もしも圧縮状態が解かれた場合は、モンモリロナイトの粒子間空隙には充分な間

隙水が供給され、直ちに溶解を開始し、その空間にはアナルサイム（NaAl2Si2O6H2O）等が核形

成すると予想される。Na に富むアルカリ溶液と接触したモンモリロナイトでは、流速が充分に

遅ければそのナノポア内でのモンモリロナイトの溶解によって、アナルサイムに過飽和な溶液が

生成する。その過程を厳密に考えると、局所的にはナノポア内の壁面の溶解と流速のバランスに

よって変化しうる過飽和度と、それに依存するアナルサイム結晶の核形成速度によって、アナル

サイム変質の開始時期と変質進行速度は決定されるものである。 

これまで、圧縮状態とモンモリロナイトの溶解速度の関連性を調べる研究は多くなされてきた

が、圧縮状態とアナルサイムなどのゼオライト変質の関連についてはあまり詳細な研究例がなか

った。その理由として、モンモリロナイトのナノポア内で起きるアナルサイムの成長過程を観察

する手段がなかったこと、またその成長メカニズムがまだよくわかっていないことなどが挙げら

れる。 

そこで今年度は、アナルサイムの変質過程に着目し、予備試験を含んだ試験を実施し、緩衝材

の圧縮状態とアナルサイムの生成についてのデータを取得して、化学・力学連成現象のモデルの

構築に資すると共に、今後の長期試験等の計画策定に反映できる情報を取得した。 

 

(1) アナルサイム生成による体積変化の測定試験 

 1) 試験方法 

今年度は、体積可変の系において予備試験としてアナルサイムの変質を再現し、変質が起

きたことを体積変化より読み取るマクロスコピックな観察を実施する。そのために、モンモ

リロナイトとアルカリ溶液が接触した状態を使い捨ての PP 樹脂製シリンジ（排出孔部には
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2 μm チタン製フィルター内蔵）の体積可変の系において実現し、その系を様々な圧力環境

に静置して長期間の体積測定を行う試験を行った。図 2.1.1-1 には反応に用いたシリンジセ

ルの準備法を示す。真空充填時の体積 V0 を用いて、初期の乾燥密度を計算すると、全ての

試料においてほぼ 1.0 g/cc の密度を示した。NaOH 溶液に飽和させる過程では V0 は減少し

ていき、その際の体積 Vn（n = 1 to 6）を反応過程の体積として記録した。 

 

図 2.1.1-1 シリンジセルの準備法（a: 真空充填処理; b: 溶液飽和処理） 

 

図 2.1.1-2 には試験体系の模式図を示す。準備したシリンジセルは 1/16”PEEK キャピラ

リーと、Tygon 製チューブによって接続されている。加圧は HPLC ポンプによって、圧力容

器内に純水充填することで実現し、圧力計をモニターしながら高圧バルブによって手動保圧

した。加熱は外圧式で、高圧容器に装着したシリコーンラバーヒーターと熱電対によってPID

自動制御して行った。 

 

図 2.1.1-2 モンモリロナイトのゼオライト変質による体積変化測定試験装置 

 

TC
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HPLC pump
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シリンジセル内の初期加圧時と、溶解、変質時のモンモリロナイト充填物の体積変化（V1

から V2、V2’）を模式的に表したものを図 2.1.1-3 に示す。溶解が起きた場合は体積が収縮

し、アナルサイムなどのモル体積の大きなゼオライトが生成した場合は体積が増大すると考

えられる。 

 

図 2.1.1-3 シリンジセル内の変質による体積変化の模式図 

（a: 初期状態; b: 溶解時; c: ゼオライト変質時） 

 

試験は２つの外熱式圧力容器を用いて実施した。上部フランジには合計３つの 1/16”ポー

トが設けられており、そこに PEEK キャピラリー配管によって系内と系外とを注射器で接続

する。系内にはモンモリロナイトを真空封入の後に NaOH 溶液で飽和させた反応試料が収め

られている。系外にはシリンジバルブを介して溶液リザバーとしたシリンジが接続されてい

る。これらのシリンジを容器内に挿入し、それぞれ 0.1、および 5.0 MPa に静水圧保圧して

70℃に PID 制御によって保温する。図 2.1.1-4 には試験装置の写真を示す。 

 

 

図 2.1.1-4 シリンジ試験(a: 試験システム; b:シリンジ配管されたフランジ) 

V1

P = 5 MPa

P = 0.1 MPa

V2
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P = 0.1 MPa

Simple dissolution

Initial state
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これらを用いて試験を行い、定期的にモンモリロナイトの体積を写真撮影によって測定し、

反応による体積変化をモニターする。飽和させる NaOH 溶液の濃度は 0.3、1.0、2.0 M の 3

種類である。試験の条件を表 2.1.1-1 に示す。 

 

表 2.1.1-1 シリンジ試験の条件 

Run#  
Pressure 
(MPa)  Temp. (C)  Solution  Duration (d) Analyses 

1  0.1  70  

0.3M NaOH  

10
20  
30  
40  
50  
60  

Density for each run  
Montmorillonite content  
Zeolite content  
-XRD  
AFM  
for final run-products  

2  5  70  

10
20  
30  
40  
50  
60  

3  0.1  70  

1.0M NaOH  

10
20  
30  
40  
50  
60  

4  5  70  

10
20  
30  
40  
50  
60  

5  0.1  70  

2.0M NaOH  

10
20  
30  
40  
50  
60  

6  5  70  

10
20  
30  
40  
50  
60  

 

  



 2-5

 2) 試験結果 

  a.体積変化 

シリンジ試験期間におけるシリンジの 1day-76day 後の観察結果について図 2.1.1-5 に示

す。体積測定にはデジタルカメラ撮影を用いた。目盛以下の体積はデジタル画像解析によっ

て測定した。反応前後で変色などは認められなかった。試験後試料は液体窒素で凍結の後、

真空乾燥処理を行い、シリンジ内から固相試料を回収した。試験期間における試料の体積と

密度測定の結果を表 2.1.1-2 にまとめた。 

 

 

図 2.1.1-5 反応前後のシリンジ内試料の体積観察（a: 0.1MPa, t = 1d; b: 0.1MPa, t = 76d;  

c: 5.0MPa, t = 1d; d: 5.0MPa, t = 76d; シリンジ目盛は 0.1 ml） 
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表 2.1.1-2 シリンジ試験の結果 

Sringe# Run# 
Pressure 
(MPa) 

Temp
. (°C) 

Solution
Weight (g) & 
Density (g.cc)

Clay volume (cc) 
Durati
on (d) 

Clay vol. 
(cc) 

Clay density 
(g/cc) 

A 1 0.1 70 
0.3M 
NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.674 0.621 
3.32386 0.70 4 0.667 0.627 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.636 0.658 
3.74219 0.67 22 0.579 0.723 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.580 0.721 
0.99602 0.60 55 0.583 0.718 

76 0.595 0.703 

B 3 0.1 70 
1.0M 

NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.482 0.882 
3.30795 0.71 4 0.476 0.893 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.466 0.911 
3.73280 0.48 22 0.466 0.913 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.438 0.971 
0.98802 0.45 55 0.438 0.971 

76 0.445 0.955 

C 5 0.1 70 
2.0M 
NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.470 0.897 
3.32587 0.70 4 0.444 0.949 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.433 0.973 
3.74735 0.47 22 0.432 0.977 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.410 1.027 
1.00352 0.44 55 0.414 1.017 

76 0.438 0.961 

D 2 5.0  70 
0.3M 
NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.649 0.678 
3.29682 0.70 4 0.640 0.688 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.529 0.832 
3.73684 0.65 22 0.432 1.019 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.419 1.050 
1.04767 0.40 55 0.418 1.052 

76 0.404 1.089 

E 4 5.0  70 
1.0M 

NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.398 1.072 
3.31520 0.28 4 0.390 1.093 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.386 1.103 
3.74132 0.40 22 0.378 1.128 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.355 1.199 
3.62202 0.33 55 0.340 1.253 

76 0.329 1.294 

F 6 5.0  70 
2.0M 
NaOH 

Syringe: Volume1: 1 0.393 1.133 
3.35272 0.28 4 0.390 1.142 
Syringe+Mont: Volume2 (wet, 1d): 12 0.360 1.236 
3.79827 0.39 22 0.344 1.296 
Dry density: Volume3 (wet, 76d): 40 0.344 1.295 
3.93834 0.37 55 0.354 1.257 

76 0.373 1.194 

 

これらのデータをまとめて比較したものを図 2.1.1-6 に示す。この結果より、非圧縮系の

モンモリロナイトは、いずれの NaOH 濃度においても初期の体積を徐々に減少させていくが、

20～40 日後には体積は増大に転じている。特に非圧縮、0.3M NaOH の場合が顕著である。

これに対し、圧縮状態にあるモンモリロナイトは 76 日までの間は 0.3、1.0M NaOH の系で

体積を減少させていく傾向を見せるが、唯一、2.0M NaOH の場合において、40 日以降に継

続してわずかな正の体積変化を示した。これらのことから、非圧縮系においては、モンモリ

ロナイトの層間イオンの Na 置換による体積収縮と同時に、20 日以降にはアナルサイムなど
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の変質鉱物の核形成が起こり、それによる体積増に転じていると予想される。体積増加速度

は 2.0M NaOH の場合がやや速い。これらの現象は、核形成速度と過飽和度に依存して起き

ていることが予想される。一方で、圧縮系においては、モンモリロナイトの層間イオンの

Na 置換による体積収縮が支配的であり、2.0M NaOH の場合でないと変質相の核形成は起こ

っていないと思われる。このように、70℃シリンジ試験で今回明らかになったことは、以下

の 3 点である。 

 アルカリ溶液により、層間イオンの置換とそれによる体積収縮が起こる。 

 高圧圧縮状態では変質に伴う体積増加は起こりにくい。 

 モンモリロナイトの力学挙動は、圧縮圧力、層間イオン交換速度、変質相の核形成と成

長速度に支配されている。 

 

 

図 2.1.1-6 モンモリロナイトの非圧縮変質（a: 体積; b: 密度）と 

圧縮変質（c: 体積; d: 密度）の比較 
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  b.試験後のモンモリロナイト変質評価 

試験終了後のシリンジは、液体窒素により凍結させ、真空乾燥に供した。全試料の乾燥後

の状態を図 2.1.1-7 に示す。 

乾燥処理後は反応溶液である NaOH を固相として含んでいるため、数 mg を 2 ml バイア

ルに分取した後、純水分散し、さらに陰陽イオン交換樹脂によって脱イオン処理をした。回

収した試料の観察を FESEM-EDS、AFM、u-XRD によって評価した。FESEM-EDS では

背景の組成的影響を与えない基板である HOPG（高配向結晶質グラファイト）と白雲母{001}

と用い、AFM では基板を白雲母{001}とした。それらの基板に、それぞれ純水分散状態にあ

る試料を滴下し、乾燥させて観察試料とした。結果を以下に示す。 

 

図 2.1.1-7 シリンジ試験試料（A-F はシリンジ ID に対応） 

 

   (a) FESEM-EDS 

① 0.1 MPa, 0.3M NaOH 

試料には変質相と思われる粒子が極めて少ない。わずかに確認できた粒子はシリカ成分に富む

ものである。不定形であり成長した結晶とは思えない。分析結果を図 2.1.1-8 に示す。 
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図 2.1.1-8 試験後試料 A（0.1 MPa, 0.3M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

（a: FESEM 像; b: 012 点の EDS; v: 015 点の EDS） 

 

② 0.1 MPa, 1.0M NaOH 

この試料には変質相と思われる微粒子が確認できる。形状からサブミクロンサイズのファセッ

ト面を持つ結晶であることがわかる。また粒子表面は二次元核形成によってラフになっている様

子もわかる。分析すると、シリカとアルミに富み、わずかに Na を含む組成が確認できた（図 

2.1.1-9）。これらの不純物を含むシリカ相には Na+ + Al3+ = Si4+の複合置換が考えられ、準安定相

として生成したトリディマイトなどが考えられる。 
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図 2.1.1-9 試験後試料 B（0.1 MPa, 1.0M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

(a: FESEM 像; b: 025 点の EDS) 

③ 0.1 MPa, 2.0M NaOH 

この試料には変質相と思われる微粒子が大量に確認できる。ミクロンサイズのファセット面を

持つ結晶であることがわかる。分析すると、シリカとアルミに富み、わずかに Na を含む組成が

確認できた（図 2.1.1-10）。 

 

図 2.1.1-10 試験後試料 C（0.1 MPa, 2.0M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

（a: 分散粒子の FESEM 像; b: 030 点の EDS; c: 凝集粒子の FESEM 像; d: 032 点の EDS） 
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④ 5.0 MPa, 0.3M NaOH 

高圧状態にあったこの試料では変質相と思われる微粒子は確認できなかった。典型的なモンモ

リロナイト乾燥被膜の産状と化学組成が確認できる（図 2.1.1-11）。 

 

図 2.1.1-11 試験後試料 D（5.0 MPa, 0.3M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

（a: 分散粒子の FESEM 像; b: 037 点の EDS） 

⑤ 5.0 MPa, 1.0M NaOH 

この試料では変質相と思われる微粒子はわずかに確認できた。サブミクロンサイズのファセッ

ト面を持つ結晶であることがわかる。分析すると、非常にシリカに富み、わずかに Al を含む組

成が確認できた 

 

図 2.1.1-12 試験後試料 E（5.0 MPa, 1.0M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

（a: 分散粒子の FESEM 像; b: 041 点の EDS） 

⑥ 5.0 MPa, 2.0M NaOH 

この試料では変質相と思われる微粒子が比較的多く確認できた。ミクロンサイズのファセット

面を持つ結晶であることがわかる。分析すると、非常にシリカ Al に富み、わずかに Na を含む組

成が確認できた。 
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図 2.1.1-13 試験後試料 F（5.0 MPa, 2.0M NaOH）の FESEM-EDS 観察分析結果 

（a: 分散粒子の FESEM 像; b: 050 点の EDS） 

⑦ サイズ変化 

回収試料内に確認できた変質相粒子のサイズを FESEM 像で計測し、条件ごとにまとめ、試験

期間全てが成長に要したと仮定した平均成長速度として表したプロットを図 2.1.1-14 に示す。 

 

 

図 2.1.1-14 試験後試料の変質相成長速度の比較 
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   (b) AFM 

AFM 観察の結果を以下に示す。AFM 観察においてもモンモリロナイトの変質、および生成

した二次鉱物が観察できる。 

 

① 0.1 MPa, 0.3M NaOH 

 

図 2.1.1-15 試験後試料 A の AFM 観察（1.06m 視野） 

その観察視野においても、モンモリロナイトのシートは比較的初期の状態を保っており、微細

な変質相は認められない。 

 

② 0.1 MPa, 1.0M NaOH 

 
図 2.1.1-16 試験後試料 B の AFM 観察（b: 1.50m 視野; c: 701nm 視野） 
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数十 nm 大の非常に微細な粒子がシートの上下に確認できる。 

 

③ 0.1 MPa, 2.0M NaOH 

 

図 2.1.1-17 試験後試料 C の AFM 観察（a: 928 nm 視野; b: 563nm 視野） 

数 nm 大の微粒子がシート上に、あるいはシートのエッジ部分に凝集して存在するのが確認で

きる。 
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④ 5.0 MPa, 0.3M NaOH 

 

図 2.1.1-18 試験後試料 D の AFM 観察（1.25m 視野） 

高圧試験では、低濃度試験試料でも数十 nm 大の微細な粒子形成が認められる。 

 

⑤ 5.0 MPa, 1.0M NaOH 

 

図 2.1.1-19 試験後試料 E の AFM 観察（482nm 視野） 
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数十 nm 大の無数の微粒子でシート覆われた形で多く確認できる。 

 

⑥ 5.0 MPa, 2.0M NaOH 

 

図 2.1.1-20 試験後試料 F の AFM 観察（b: 1.50m 視野; c: 775nm 視野） 

シートは不定形のエッジを示し、破壊と溶解があったことをうかがわせる。また内部にはエッ

チピットも確認できる。 
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   (c) -XRD 

シリンジ試験後の試料の凍結乾燥した試料について、-XRD による鉱物同定を行った。

結果を参照データとともに図 2.1.1-21 に示す。 

 

 

図 2.1.1-21 シリンジ試験試料の-XRD 分析結果 

（a: 0.1 MPa, 0.3M; b: 1.0M; c: 2.0M; d: 5.0 MPa, 0.3M; e: 1.0M; d: 2.0M） 

すべての試料において、初期の Na モンモリロナイトのピークは維持されており、特

に高圧試験試料が顕著である。これらのピークには FESEM-EDS 分析で確認されたシ

リカ鉱物（トリディマイト）が高濃度 NaOH 試料ではわずかに認められる。また高濃度

試料では、アナルサイムのピークが確認できる。しかしアナルサイムは FESEM-EDS

分析では確認できていない。 
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0
20
40
60
80

100
Tridymite

0 20 40 60 80 100

0
20
40
60
80

100
Tridymite

0 20 40 60 80 100

0

200

400

600

800

1000

Syringe A

0

200

400

600

800

1000
Syringe B

0

100

200

300

400

500

600
Syringe C

In
te
n
si
ty
 (c
p
s)

0

100

200

300

400

500

600
Syringe D

0

100

200

300

400

500

600

700

800
Syringe E

0

200

400

600

800

1000
Syringe F

0

100

200
kunipia-P

0

100

200
analcime

0

100

200
kunipia-P

0

100

200
analcime

M
o
n
t

M
o
n
t

A
n
a

A
n
a

A
n
a

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

M
o
n
t

 

a

b

c

d

e

f

Tr
idTr

id

M
o
n
t

M
o
n
t

0
20
40
60
80

100
Analcime-c

0
20
40
60
80

100
Analcime-c

M
o
n
tM
o
n
t

A
n
a

A
n
a M

o
n
t



 2-18

わかった。 

しかし、長期間の試験において、シリンジ先端の配管部に加圧による変形と、それによる

リークが発生し、試験の再開に時間を要する困難にしばしば遭遇した。リークがある場合、

この試験は続行が不可能となるため、確実な配管方法へ改良する必要がある。 

より長期間の試験のためには、耐久性の乏しい簡易式の樹脂製シリンジを使うよりも、試

験用に作成されたシリンジセルの導入が必要である。また、観測のために圧力容器を減圧し

て開放することも、反応の連続性を妨げる要因となるため、ビューポート付きの外熱式圧力

容器を使用することが望ましい。図 2.1.1-22 にはこの結果を反映させた設計図を示す。 

 

図 2.1.1-22 長期モンモリロナイト変質の観測のための圧力容器とシリンジセルの設計図 

 

  b.変質相 

シリンジ試験において回収された試料に確認された変質相は EDS 分析ではシリカ成分に

富み、Al や Na を含む組成を有するものであることが分かった。またシリカは-XRD 分析

ではトリディマイトに分類されるものであり、Al や Na を不純物として含んだトリディマイ

トが二次鉱物として成長したと考えられる。アナルサイムも回折ピークとして現れているが、

FESEM-EDS ではこれはまだ確認できていない。 

シリカ鉱物の生成については、月布鉱山産ベントナイトでも見ることができる。FESEM

観察結果を図 2.1.1-23 に示す。 
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図 2.1.1-23 モンモリロナイト内部を変質交代するシリカ相 

変質相はモンモリロナイト層間を交代するように多粒子成長している。この微粒子は EDS

分析するとシリカ成分に富むものであり、試験で確認されたような、やや Al-Na を含んだ組

成的特徴をもっていることがわかる（図 2.1.1-24）。このシリカ成分がモンモリロナイトか

ら成長しているとするならば、実験で得られた事実と整合する。 

 

図 2.1.1-24 アナルサイム変質が認められている月布産ベントナイトの FESEM-EDS 分析 

（a: FESEM 像; b: 003 点の EDS; c: 005 点の EDS） 



 2-20

(2) 干渉計を用いたアナルサイムの成長に関するその場観察 

アナルサイムの結晶成長試験はすでに平成 20 年度に位相シフト干渉計(以下、PSI と記す)によ

るその場測定によって実施されている[3]。今回は、同様の系を再現し、天然アナルサイム結晶

（Canada, Mount Saint-Hilaire 産）の as-grown{211}-{121}-{112}面（これらは同一面）におけ

る成長丘に着目して測定を行った。 

 

図 2.1.1-25 位相シフト干渉計（PSI）測定で用いたアナルサイム結晶 

Na に富むアルカリ溶液と接触したモンモリロナイトのナノポア内のアナルサイム変質の進行

速度は、ナノポア内に生成するモンモリロナイト溶解溶液のアナルサイム過飽和度に駆動されて

起きると考えられる。したがって、モンモリロナイトのアナルサイム変質速度を評価するには、

アナルサイムの成長速度の過飽和度依存性を表す成長速度曲線を求める必要がある。 

この結晶成長速度の過飽和度依存性の考え方には、非常に長い歴史があるが、一般論として、

平衡点に近い低過飽和領域では、らせん転位を成長中心としたらせん成長領域と、二次元核形成

を伴う二次元核形成領域、そして熱力学的に最大の成長速度となる付着成長領域の 3 領域が存在

する。ナノポア内ではモンモリロナイト結晶が既存であり、その表面が核形成の自由エネルギー

を空間的に（自由界面よりは小さな界面自由エネルギーで核形成できる）緩和してくれるために、

最初の核形成は比較的容易であると考えられるが、その後の成長過程は、過飽和度に依存して進

行するはずである。 

平成 19 年度には、モンモリロナイトを内在させた反応セル内でアナルサイム表面の結晶成長

速度を PSI 測定した[4]。この系では反応期間における溶液の体積を確保するために、流速を低く

抑えることなく結晶成長させたために、成長条件の達成が確実ではなかった（多くは未飽和であ

った）。そこで ICP-AES 分析による通水後溶液の組成分析の精度を高めることで、反応期間の通

水速度を遅くして通水量を少なくしても、溶液の過飽和度評価が可能にし、低流速による過飽和
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条件の達成を容易にした。 

 

 1) 干渉計を用いたアナルサイム成長速度測定 

  a.試験方法 

アナルサイム成長速度測定に用いたPSIの模式図を図 2.1.1-26に、反応セルを図 2.1.1-27

に示す。単結晶からアイソメット切断機を用いて切り出したアナルサイム成長面{211}はエタ

ノール洗浄の後、干渉計測定の基準面となる金微結晶を純水分散させ滴下、ドライヤー乾燥

によって結晶面に固定した。このアナルサイムの成長面を金線によって固定した結晶ホルダ

ーの下部にはインコネル製スプリングが収まるハウジングが設けられている。ハウジングの

空間にペレット状に整形したクニピアＰ（モンモリロナイト、φ2.0 t1.0 mm）を固定して、

下部から導入される NaOH 溶液と接触し、モンモリロナイト溶解溶液として上部のアナルサ

イム結晶面上を通水する、一種のスタッキングカラム構造になっている。成長環境の溶液は

定常状態を仮定するなら排出溶液と同じ化学組成である。セルより下流側はアナルサイムに

対して過飽和であっても不均質核形成が起きない PFA、CVD diamond、PEEK 樹脂製の接

液部や配管を使われており、液組成を変えることなく PP 製サンプル捕集管に集めることが

できる。採取された溶液は、ICP-AES 分析による化学組成の分析を行い、その化学組成から

PHREEQC の計算によりアナルサイム過飽和度を評価した。NaOH によって溶解した結晶

ホルダー下部のモンモリロナイト試料は、干渉計測定の後にピペット回収し、エタノール保

管して、純水分散処理したものを AFM 観察、FESEM-EDS 観察分析、μ-XRD 測定に用い

て変質状態を評価した。 

 

図 2.1.1-26 位相シフト干渉計（PSI） 

CCD camera
(Olympus DP‐70)

White light 
（Xe lamp）
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PZT
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heater 
jacket

cell

wind shield

Phase‐shift  interference
Microscope
(Olympus Fabulous)

optical bench

air‐actuated z‐stage

syringe pump

1/16” PEEK
capillary
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図 2.1.1-27 アナルサイム成長速度測定の反応セル 

アナルサイム結晶成長速度の PSI 測定試験の条件は表 2.1.1-3 にまとめた。 

 

表 2.1.1-3 アナルサイムの結晶成長 PSI 測定試験の条件 

 

取得された位相画像φのタイムライン画像(x-t ダイアグラム)は以下の式によって速度変換し

た。 

MV

V
Rate

t

z
V

n
z

n
n 








;

2 max

532




 

ここで z は高さ、φmax は８ビットスケールの最大値(255)であり、λ532 は波長 532 nm、ｎ

は溶液の屈折率である。Vn は面成長速度(m/s)であり、Rate はモルフラックス(mol/m2/s)、MV

はモル体積(= 96.98 E-6 m3/mol)である。 

  

 = 520 or 532 nm

input

output

Montmorillonite
pellet

Analcime

Temp (C)  Solution P  
(MPa)  

NaOH conc. 
(M)  

Solution analysis Solid analysis 

70  0.5 0.3 
0.5 
1.0  

ICP-AES
(G analysis)  

FESEM-EDS 
-XRD 
AFM  

90  0.5  0.3 
0.5 
1.0  

120  0.5  0.3 
0.5 
1.0  
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  b.試験結果 

アナルサイムの成長面{211}における PSI 測定結果を図 2.1.1-28～図 2.1.1-36 に示す。 

① 0.3 M NaOH, 70 C 

 

 

図 2.1.1-28 アナルサイムの成長速度測定（0.3M NaOH, 70C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 

視野左側に確認できる成長丘をカバーする解析線（黄色線）上で選んだ x1-x4 点における時系

列画像を使って描いた高さの時間変化を表すタイムライン画像(図 2.1.1-28b)は、非常にゆっくり

とした下降を示している。この各解析点における速度は、時間に対する解析点の高さ変化のグラ

フ上に示しているとおり、-4.29E-4～-2.13E-3 nm/s であった。加熱中の流体は対流によって PSI

データはばらつくため、直線回帰の際のエラー（標準誤差）を時間で除した値として SE 値でグ

ラフ上に示した。同様の解析を各試験データに対して行ったものを以下に示す。 
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② 0.5 M NaOH, 70 ℃ 

 

図 2.1.1-29 アナルサイムの成長速度測定（0.5M NaOH, 70C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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③ 1.0 M NaOH, 70 ℃ 

 

図 2.1.1-30 アナルサイムの成長速度測定（1.0M NaOH, 70C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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④ 1.0 M NaOH, 90C 

 

図 2.1.1-31 アナルサイムの成長速度測定（1.0M NaOH, 90C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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⑤ 0.5 M NaOH, 90C 

 

図 2.1.1-32 アナルサイムの成長速度測定（0.5M NaOH, 90C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 



 2-28

⑥ 0.3 M NaOH, 90C 

 

図 2.1.1-33 アナルサイムの成長速度測定（0.3M NaOH, 90C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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⑦ 0.3 M NaOH, 120C 

 

図 2.1.1-34 アナルサイムの成長速度測定（0.3M NaOH, 120C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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⑧ 0.3 M NaOH, 90C 

 

図 2.1.1-35 アナルサイムの成長速度測定（0.5M NaOH, 120C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-f: 地点 x1-4 における高さの時間変化プロット） 
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⑨ 0.3 M NaOH, 120C 

 

図 2.1.1-36 アナルサイムの成長速度測定（1.0M NaOH, 120C） 

（a: 位相画像; b: x-t ダイアグラム; c-g: 地点 x1-5 における高さの時間変化プロット） 

得られた PSI 測定データをまとめたものを表 2.1.1-4 に示す。 
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表 2.1.1-4 アナルサイム成長速度測定結果 

 

 

 

 

 

Temp NaOH (M) n
flow rate

(ul/min)
time (h)

Velocity

(nm/s)
Error (SE/t)

dG (kJ/mol)

corrected

70 0.3 1.3292437 4 3.9 ‐1.00E‐03 3.79E‐04 ‐5.44

‐9.28E‐04 5.14E‐04

‐2.13E‐03 5.09E‐04

‐5.15E‐04 2.34E‐04

‐4.29E‐04 2.58E‐04

70 0.5 1.3321057 4 21.2 ‐1.13E‐03 4.99E‐05 ‐8.00

‐8.69E‐04 4.20E‐05

‐1.11E‐03 6.06E‐05

‐1.10E‐03 4.48E‐05

‐1.42E‐03 5.21E‐05

70 1 1.3392608 4 18.5 7.43E‐05 3.43E‐05 ‐9.58

‐5.40E‐05 4.10E‐05

1.37E‐04 3.34E‐05

2.51E‐04 4.70E‐05

‐3.68E‐05 1.58E‐05

90 1 1.3418282 4 9.2 8.16E‐04 1.32E‐04 0.82

‐1.36E‐03 1.51E‐04

1.51E‐03 1.69E‐04

3.04E‐03 1.38E‐04

7.06E‐05 6.93E‐05

90 0.5 1.3308015 4 3.5 5.88E‐04 3.75E‐04 3.53

9.09E‐04 3.71E‐04

6.21E‐04 3.81E‐04

4.52E‐04 4.04E‐04

3.69E‐04 3.45E‐04

90 0.3 1.3263908 4 6.1 4.88E‐04 2.18E‐04 7.83

3.25E‐04 2.49E‐04

3.58E‐04 1.63E‐04

8.66E‐04 2.80E‐04

4.02E‐04 1.81E‐04

120 0.3 1.3219916 4 7.7 3.15E‐04 1.83E‐04 4.74

2.32E‐04 1.93E‐04

3.54E‐04 1.63E‐04

3.99E‐04 1.93E‐04

2.76E‐04 1.82E‐04

120 0.5 1.3300452 4 8.3 2.39E‐04 1.55E‐04 16.50

3.19E‐04 1.63E‐04

2.47E‐04 1.78E‐04

2.75E‐04 2.11E‐04

1.14E‐04 6.97E‐05

120 1 1.3501793 4 5.7 8.74E‐04 3.38E‐04 15.06

5.13E‐04 3.39E‐04

1.20E‐03 3.36E‐04

1.45E‐03 3.53E‐04

4.15E‐04 3.45E‐04

7.95E‐04 3.16E‐04
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 2) 排出溶液組成 

スタッキングカラム方式によるアナルサイム過飽和溶液の供給では、モンモリロナイトの

溶解と流速によって溶液組成は変化する。今回の試験では流速依存性を排除するために、流

速は 4 ul/min と一定に維持し、得られた溶液を ICP-AES 分析して過飽和度評価を行った。

その際、モンモリロナイトの溶解が調和的に起こっている必要がある。その確認は溶液の

Si/Al 比によってわかる。図 2.1.1-37 には Al vs. Si プロットを示す。図より、Si/Al 比はほ

ぼ一定であり、モンモリロナイトの溶解が調和的に起こっていたことが確認された。 

 

 

図 2.1.1-37 排出溶液の化学組成 

 

 3) アナルサイムの成長速度曲線 

結晶成長も溶解も駆動力は過飽和度（= C-Ce）であるが、厳密には成長単位であるステッ

プ密度（ステップ間隔 L）や表面拡散長 xs、表面拡散係数 Ds, Jumping 理論における吸着、

脱着頻度係数 kBS, kSB、臨界核半径 rc, 分子ステップ高さ h で表現する BCF 理論では、成長

速度 Vnは以下のように表される（Lasaga, 1998）[5]。 
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ここで化学的駆動力であるGrを用いて表現すると、 
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なので、 
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となる。平衡近傍では、 
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である。ここの A, B には Vm, h, kBS, kSB, Ds, xsなどの変数が組み込まれている。これは

さらに単純化すると、 

2' rn GAV   

となり、駆動力Gr に対してパラボリックな成長挙動を示すことが予想される。一方、平

衡から充分離れた領域では、 
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と表されて、過飽和度に対してリニアな成長挙動となる。 

取得した成長速度データを、溶液化学組成の PHREEQC の過飽和度計算によるG 値と共

に平成 20 年度のデータ[3]とあわせてプロットし、Wilkin and Barnes(2000)[6]の 150-175C

における速度データと比較した（図 2.1.1-38）。PHREEQC の計算では溶液組成は全て未飽

和となっていたが、干渉計では溶解と成長がそれぞれ観測されていたので、直線近似によっ

て平衡点を推定し、単純な平衡移動によってG 値を補正した。なおこの推定したG 値と成

長速度が矛盾するデータ（未飽和なのに成長している場合など）はプロットから除外してあ

る。 

これを見ると、平成 20 年度のデータ[3]は Wilkin and Barnes(2000)[6]に成長領域では整

合しているが、今年度の成長速度は、溶解領域では比較的整合しており、成長領域では１/5

程度の遅い結果となった。この理由はわからないが、平成 20 年度の試験試料の FESEM 観

察[3]からは、成長単位は 2 次元核形成により、また溶解はエッチピット形成によるものであ

った（図 2.1.1-38）。Wilkin and Barnes(2000)[6]の実験は 2 液混合型のフロースル―式試験

のため、核形成環境が今年度試験とは異なっている。今年度の成長単位がらせん成長丘への

調和的な成長であれば（二次元核形成過程でなければ）、このような遅い成長は説明可能であ

る。 
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図 2.1.1-38 アナルサイムの結晶成長速度の過飽和度依存性(成長速度曲線) 

本年度の観測されたアナルサイムの成長と溶解速度の飽和度依存性は、単純な結晶成長速

度式によって表すと、 

5E0036.1'

1exp'
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RT

G
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となる。平成 20 年試験の結果[3]は Wilkin and Barnes (2000)[6]に調和的であり、その速

度係数は、 

4E7483.1' AB  

と一桁大きい。 

 

 4) AFM によるセル内で溶解させたモンモリロナイトの変質確認 

溶液組成情報から調和溶解していたと考えられる、セル内で溶解させたモンモリロナイト

試料の状態を確認するために、回収して、AFM および FESEM-EDS 測定に供した。AFM

による 70C でのアナルサイム成長試験で使用したモンモリロナイトの試験後の状態観察結

果を図 2.1.1-39 から図 2.1.1-41 に示す。 
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図 2.1.1-39 モンモリロナイトの AFM 観察(a: 視野 6 m の高さ像; b: その微分像;  

c: 視野 2.51 m の高さ像; d: その微分像) 

 

図 2.1.1-40 変質が認められるモンモリロナイト分子層(a: 視野 3.52 m の高さ像;  

b: 白線枠部の拡大; ラインの高さプロファイル) 
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図 2.1.1-41 変質相への交代過程の単分子モンモリロナイト(a: 高さ像; b: 微分像;  

c: 細密充填した変質相の交代組織; d: 高さプロファイル) 

調和的な Si/Al 比を示す排出溶液から推定される変質は最小であると考えられるが、いく

つかの単分子粒子には変質過程が推察される組織が観測できた。単分子層{001}表面での変質

相の交代組織は、アナルサイム変質の初期過程を表している可能性がある。そうだとすると、

モンモリロナイトの変質は、溶解フロントである{hk0}ステップエッジで主に起きるのではな

く、分子層全域において核形成を伴わずに相転移様に交代していくことになり、変質過程の

描像に大きな影響を及ぼす。この変質過程は今後透過電顕観察などを行うことによって明ら

かになる可能性がある。 

図 2.1.1-42 に FESEM 像を示す。AFM と比べて劣る分解能のために変質状態は鮮明には

わからないが、モンモリロナイトに付着して成長するアナルサイムと思われる 100 nm 以下

の微結晶が観察された。 
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図 2.1.1-42 70C アナルサイム成長試験後のモンモリロナイト試料の FESEM 観察 

また FESEM-EDS 観察分析結果を図 2.1.1-43 に示す。EDS 分析では基板が白雲母であっ

たため、Si-Al-K の影響を強く受けているが、Na のピークを示すアナルサイムと思われる単

独で出現する 500 nm 大の微粒子を多数確認することができた。反応セル内ではモンモリロ

ナイトの溶解が進行し、アナルサイムに関して確かに過飽和になっていたことがわかる。 

 

 

図 2.1.1-43 70C アナルサイム成長試験後のモンモリロナイト試料の 

FESEM-EDS 観察分析結果 

同一試料のモンモリロナイトの変質状態をより詳細に調査するため、透過電子顕微鏡観察

を実施した（図 2.1.1-44）。無数のシートの積み重なりが見え、初期のモンモリロナイトの

状態が維持されているように見える。 
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図 2.1.1-44  70C での PSI 試験試料のモンモリロナイトの TEM 観察 

(a: 積層したモンモリロナイト; b: その拡大と電子線回折パターン) 

また、AFM による 90-120C でのアナルサイム成長試験で使用したモンモリロナイトの試

験後の状態観察結果を図 2.1.1-45 に示す。 

 

 

図 2.1.1-45 変質したモンモリロナイト粒子の AFM 測定 

(a: 高さ像; b: 微分像; c: 白線枠部の拡大; d: 高さプロファイル) 



 2-40

モンモリロナイト単分子を覆う微細な二次鉱物が確認できる。その高さは明らかにモンモ

リロナイト単分子層の厚み以上のものである。この試料について、変質相の化学組成分析を

FESEM-EDS によって行った。その結果を図 2.1.1-46 に示す。変質相はアナルサイムで知

られる{211}に等価な面で囲まれる trapezohedron(ねじれ双角錐)の形態ではなく、単純な

{100}立方体であり、従来の成長形とは大きく異なっている。これは Wakihara and Okubo 

(2004)[7]においても報告がある。 

 

図 2.1.1-46 変質相の FESEM-EDS 観察分析（a: FESEM 像; b:変質相の EDS; c: 白雲母基板の

EDS；d: 変質相組成の分析値（簡易 oxide-ZAF 補正）; e: 白雲母基板の分析値） 

この試料についても TEM 観察を行った。結果を図 2.1.1-47 に示す。 
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図 2.1.1-47 90-120C での PSI 試験試料のモンモリロナイトの TEM 観察 

（a: 凝集した変質相; b: シートを溶解させ成長した変質相） 

 10 nm 大の微粒子の凝集体が確認された。ファセットした外形から、結晶質粒子である

ことがわかる（図 2.1.1-47a）。またモンモリロナイトシートの端部において、電子線透過率

の小さな（暗部）変質相の出現が認められる（図 2.1.1-47b）。 

 

 5) -XRD によるモンモリロナイトの変質確認 

同一試料について-XRD 分析を行った。その結果を図 2.1.1-48 に示す。 
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図 2.1.1-48 PSI 試験試料のモンモリロナイトの-XRD 分析（a: 70C; b: 90-120C） 

この分析結果においても、モンモリロナイトは単純溶解ではなく、アナルサイム変質を伴

って溶解していたことがわかる。シリカ相は認められず、FESEM-EDS 分析結果と矛盾して

いない。 

 

(3) モンモリロナイトのアナルサイムへの変質過程の体積変化に関する試験 

 1) 試験方法 

モンモリロナイトのアナルサイム変質速度測定は垂直走査干渉計（以下、VSI と記す）（図 

2.1.1-49）によって行った。出発試料は、1.0M NaOH 溶液中 120C においてすでにアナル

サイム変質させたモンモリロナイト（クニピアＰ）である。その場反応セルの CVD ダイヤ

モンド基板にアナルサイム変質モンモリロナイトを滴下し、セル内のヒーターによって所定

の温度を PID 制御により、また 1.0 MPa 圧縮状態をセルに接続された自動圧縮機構によっ

て維持した（図 2.1.1-50）。通水は 10 ul/min で実施し、排出溶液は ICP-AES 分析に供した。

測定は VSI による高さ測定と明視野画像撮影を行った。結晶が立方晶のため、アナルサイム

の成長速度測定は、すでに視野内に存在するアナルサイム出発結晶を一定期間の成長前後で

明視野撮影することで評価が可能である。測定条件を表 2.1.1-5 に示す。 
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図 2.1.1-49 垂直走査干渉計（VSI） 

 

 

 

図 2.1.1-50 アナルサイム成長速度測定の反応セル 

  

PH2O
(PID controlled)

 = 520 nm
montmorillonite
with analcime

2.50 MPa

HPLC pump
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表 2.1.1-5 モンモリロナイトのアナルサイム変質速度測定試験の条件 

Temp. 
(C)  

Solution P 
 (MPa)  

Comp. P 
 (MPa)  

NaOH conc. 
(M)  Solid analysis  

70  0.5 1.0 0.3
2.0  

FESEM-EDS  
-XRD  
AFM (after final run) 

90  0.5 1.0 0.3
2.0  

120  0.5 1.0 0.3
2.0  

 

 2) 測定結果 

視野内における特定の粒子のサイズ変化を捉えるために、明視野像を使って解析を行った。

その観察結果を以下に列記して示す。 

 

① 70C、0.3M NaOH 

測定領域（白枠内）には数個の初期アナルサイム粒子が確認できる。そのサイズ情報を、名視

野像の輝度分布を使って粒子境界認識を行い取得した。初期には 73.81 m だった粒子は、12.2 h

後には 76.76 m へとわずかに大きくなっていた。 

 
図 2.1.1-2 VSI 明視野観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 12h24m)
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同様の解析を他の条件においても行った。それらを以下に列記する。 

 

② 70C、2.0M NaOH 

 

図 2.1.1-52 VSI 観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 10h00m) 

③ 90C、0.3M NaOH 

 

図 2.1.1-53 VSI 明視野観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 21h40m) 
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④ 90C、2.0M NaOH 

 

図 2.1.1-54 VSI 明視野観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 07h11m) 

⑤ 120C、0.3M NaOH 

 

図 2.1.1-55 VSI 明視野観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 09h39m) 
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⑥ 120C、2.0M NaOH 

 

図 2.1.1-56 VSI 明視野観察によるアナルサイム成長速度測定(a: t = 0h0m; b: 15h10m) 

測定したサイズ変化は経過時間より平均成長速度として計算した。 

 

 3) 成長速度 

この試験においては、モンモリロナイトゲル中のアナルサイム結晶成長速度は容易に測定

できるが、成長の際の過飽和度情報についてはゲル内の溶液が通水している溶液といっしょ

に排出されているため不明である。しかしながら、NaOH 濃度、温度依存性は認められ、ゲ

ル内の過飽和環境を間接的に反映しているものと推察されるため、通水液を回収して組成分

析した。解析したアナルサイムの成長速度は PSI 測定で観測した値(~1E-4 nm/s)よりも２～

３桁高速であり、濃密な過飽和溶液から成長したことをうかがわせる。 
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図 2.1.1-57 モンモリロナイトゲル内のアナルサイム成長速度 

排出溶液の ICP-AES 分析よりモンモリロナイト、アナルサイムおよびトリディマイトの

過飽和度を計算し、成長速度と共にまとめたものを表 2.1.1-6 に示す。 

 

表 2.1.1-6 モンモリロナイトゲルからのアナルサイム成長速度と過飽和度推定 

 

 

計算結果は、すべての溶液で未飽和となっている。これは、排出溶液がゲル状のモンモリ

ロナイト内で成長するアナルサイムの成長溶液とは異なっていて、通水させている 0.3, 2.0M 

NaOH 溶液によってかなり希釈されている結果だと思われる。 

 

 4) FESEM-EDS による変質観察 

VSI 試験後に回収された試料は、70-90C、および 120C での試験試料ともにカーボンテ

ープ上に固定して白金スパッタコートの後、FESEM-EDS 分析を行って変質状況を観察した。

結果を図 2.1.1-58 と図 2.1.1-59 にそれぞれ示す。 
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図 2.1.1-58 70-90C での VSI 試験における変質観察(a: FESEM 像; b: 003 点における EDS) 

モンモリロナイトシート内部には無数の数ミクロン大のアナルサイム粒子が成長している

様子が確認できる。 

 

 

図 2.1.1-59 120C での VSI 試験における変質観察(a: FESEM 像; b: 016 点における EDS) 

一方で、120C での試験では、FESEM 観察視野内ではアナルサイムは確認できなかった

が、モンモリロナイト粒子の化学組成は非常に Na に富む組成となっている。 

 

 5) -XRD 

VSI の反応セル（自動圧縮セル）のダイヤモンド窓に付着した状態で回収した試料につい

て、そのままの状態で-XRD 分析に使用した。そのために回折ピークには基板となるダイヤ

モンドのピークがオーバーラップしている。 

70-90C 試料では、出発試料が示す強いアナルサイムのピークが弱くなっていることがわ

かる。また代わってトリディマイトのピークが強くなっている。一方で、120C 試料では、

アナルサイムのピークは出発試料のそれよりもやや強く表れている。しかしこれらの試料の

FESEM-EDS 分析ではトリディマイトに対応するようなシリカ相はまだ確認されていない。 
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図 2.1.1-60 モンモリロナイト変質試験試料の-XRD 分析結果(a: 70-90C; b: 120C) 

 

(4) まとめ 

今年度は、変質二次鉱物としてアナルサイムに着目し、現象モデル構築のための基礎データの

取得および、試験方法の確認のための予備試験を行った。特に、変質による体積変化の把握に努

めた。 

モンモリロナイトのアルカリ変質による体積変化のおこりやすさは、モンモリロナイトの溶解
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た場合は、モンモリロナイトの粒子間空隙には充分な間隙水が供給され、直ちに溶解を開始し、

その空間にはゼオライト（例えばアナルサイム（NaAl2Si2O6H2O）等）が核形成すると予想され

る。 

これまで、圧縮状態とアナルサイムなどのアルカリ変質によるゼオライト化との関連について

はあまり詳細な研究例がなかった。その理由として、モンモリロナイトのナノポア内で起きるア

ナルサイムの成長過程を観察する手段がなかったこと、またその成長メカニズムがまだよくわか

っていないことなどが挙げられる。そこで今年度は、アナルサイムの変質過程に着目し、予備試

験を含んだ試験を実施し、緩衝材の圧縮状態とアナルサイムの生成についてのデータを取得して、

化学・力学連成現象のモデルの構築に資すると共に、今後の長期試験等の計画策定に反映できる

情報を取得した。 

そこで今年度は、アナルサイムの変質過程に着目し、予備試験を含んだ試験を実施し、緩衝材

の圧縮状態とアナルサイムの生成についてのデータを取得して、化学・力学連成現象のモデルの

構築に資すると共に、今後の長期試験等の計画策定に反映できる情報を取得した。その結果、成

長速度は、溶液組成等の条件により、大きく変化した。また、アナルサイムの生成とともに、シ

リカ鉱物（トリデマイト）が生成した。飽和度と Na の供給条件により、生成が左右されている

ことが予想されるが、その条件等を今後明らかにする必要があると考える。 
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2.1.2 長期挙動評価解析への影響因子の検討のためのデータ取得 

 ベントナイト長期挙動評価をより現実的なものとするために、カラム試験によって、主要成分

であるモンモリロナイトに対し、模擬セメント平衡水を通水することにより、モンモリロナイト

の溶解試験を実施した。これまでの試験は、蒸留水あるいは NaOH 水での試験が多く、イオン強

度の高い混合系の溶液中での試験はあまり行われていない。また、圧縮系での試験の例はない。

今年度は、予備試験として、前フェーズで行って来たカラム試験の条件を踏襲して試験を行い、

混合系溶液での試験でのベントナイトの挙動を確認すると共に、今後長期試験を行うために、試

験条件の適正について検討した。 

 

(1) 試験方法 

 1) 試験装置 

カラム試験は、透水セル、恒温装置、透水装置から構成される試験装置を使用する。 

透水セルは、図 2.1.2-1 のように、SUS316 製の上下キャップの間に SUS316 製のリングをは

さみ、上下キャップをボルト・ナットで固定するものである。SUS316 製リングの直径は 60mm、

厚さはここでは 10mm とする。 

恒温装置には 0.1℃精度での温度制御が可能な恒温機を用いる。送液ラインなどを出入りさせ

られる通し穴を通じ、透水セルの下流側から浸出する液を恒温機の外側に固定するメスシリンダ

ーによって採取および定量することができる。窒素置換したグローブバッグによりメスリンダ―

を養生し、サンプリング液が大気暴露することを防ぐ。 

透水装置は、送液タンクを用いるものを使用する。調圧機により圧力を制御し、内蔵の磁歪式

水位センサにより流量を計測する。また、送液系統にはテフロン樹脂製および SUS316 製のチュ

ーブ、継手類を用いる。 

 

 

図 2.1.2-1 カラム式アルカリ変質試験装置 

送液タンク 

SUS316 製リング 

70oC 
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 2) 供試体 

クニピア F（クニミネ工業製）を、SUS 製リングに詰め込み、乾燥密度 0.2 および 0.5Mg/m3

に圧縮したものを供試体とする。詰め込みの手順は次のようである。 

① 試料の含水比を計測する。 

② 下部キャップに SUS リング、下側の SUS フィルター、メンブレンフィルターを取り付け

る。 

③ SUS リング内側に、含水比を考慮に入れて所要の密度になるように粉体状の試料を敷き均

す。上面がなるべく平滑になるように SUS 製の円盤状プレートなどで軽く押さえる。 

④ 上側のメンブレンフィルター、SUS フィルター、および、上部キャップを取り付け、ボル

トとナットで固定する。 

⑤ 敷き均した試料を乱さないよう、できる限り小さい水頭差により、送液タンクから純水を

供給する。 

⑥ 供給水量を連続計測し、飽和に必要な量の純水が試料の膨潤に使われることを確認する。 

 

 3) 通水液 

セメント平衡水を模擬した液を調整して用いる。以下の試薬を秤量し、、真空脱気後、窒素置換

した 1L の純水に完全溶解させる。調整後の液の pH および溶存物質濃度を計測する。 

 

表 2.1.2-1 模擬セメント平衡水の調整に用いる試薬の質量および調整後の溶存物質の目標濃度 

試薬 質量(g) 元素 濃度(mol/L) 

塩化アルミニウム（AlCl3） 
塩化カルシウム（CaCl2） 
水酸化カリウム（KOH） 
水酸化ナトリウム（NaOH） 
メタケイ酸ナトリウム（Na2SiO3） 

0.0020 
0.0080 

17.4881 
8.1303 
0.0017 

Al 
Ca 
K 
Na 
Si 

1.47×10-5 
7.22×10-5 
3.12×10-1 
2.03×10-1 
1.37×10-5 

 

 4) 透水試験 

通水試験時の透過圧を定めるため、上記 2)で飽和した供試体に対して、純水を用いた透水試験

を行う。透水試験での透過圧は次のように設定する。これまでの知見などから供試体の透水係数

ki [m/sec]を予測する。透水試験時の流量が、通水試験時の流量 5cm3/day (=Qi [m3/sec])と同等に

なるよう、次の式によって透過圧 Pi [kPa]を計算する。ただし、A [m2] は供試体の断面積である。 

ܲ݅ ൌ
ܳ݅

10.1325 ∙ ܣ ∙ ݇i
 

上記の透過圧力 Pi [kPa] を供試体に負荷したときの流量 Qobs1[m3/sec]を実測し、透水係数の

実測値 k[m/sec] を次の式によって求める。 

݇ ൌ
1ݏܾܳ

10.1325 ∙ ܣ ∙ ܲ݅
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 5) 通水試験 

上記の試験装置に供試体を取り付け、70℃の大気下雰囲気において、調整した通水液を 28 日

間透過する。透過流量が Qi [m3/day] になるよう、上記(3)で計測した透水係数 k [m/sec]を用い

て、透過圧 P [kPa]を次の式で定める。 

ܲ ൌ
ܳ݅

10.1325 ∙ ܣ ∙ ݇
 

 

透過圧 P を試料に負荷して通水試験を行う。この際、比較的イオン強度の高い液を用いて行う

通水試験時の透水係数は、純水を用いて計測した透水係数と異なることが予測されるので、実際

に得られる流量 Qobs2 [m3/sec] は Qi と異なる可能性がある。しかし、そのような透過性の相

違を計測することも、予備試験としてのこの通水試験の目的の 1 つであるので、その流量 Qobs2

により通水試験を継続する。また、変質等により試料の透水性が変化し流量が変化する可能性が

あるが、その場合も、透過圧 P  を可能な限り変化させないで試験を継続する。 

カラム下流より浸出する液の透過流量を適宜計測し、浸出液を 7 日間ごとを目安に 28 日後ま

で採取し、溶解成分濃度の計測を行う。計測項目は、流量、Na, K, Ca, Mg, Si, Al, および、pH

とする。また、試験ケースは表 2.1.2-2 のように 4 ケースとする。 

 

表 2.1.2-2 試験条件と試験ケース 

ケース 
試料固体の締固め 
乾燥密度(Mg/m3) 

その他条件（全ケース共通） 

A-1 0.20 試料液  ：模擬セメント平衡水 
透過流量 ：5cm3/day 程度 
試験温度 ：70℃ 
試験雰囲気：大気下雰囲気 

A-2 0.20 

B-1 0.50 

B-2 0.50 

 

 

 6) 模擬地下水溶液通水試験後の圧縮モンモリロナイトの変質データの取得 

 通水試験を行った後、カラム内の試料を、カラム上下端それぞれより、1 層あたりの厚さ 1mm

として 3 層切り出して採取する。切り出した試料について乾燥等の処理を施した後、XRD 分析

する。元の試料の回折線と比較することにより、二次鉱物の生成の有無を確認する。また、AFM

によりモンモリロナイトの粒子の形状観察を行い、元の試料から統計上優位な差が生じたかどう

か確認する。形状観察の結果により、可能な場合は、比表面積の計測を行い、元の試料との差を

用いて溶解データを評価する。 
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(2) 試験結果 

 1) 透水試験 

 0.2Mg/m3 と 0.5Mg/m3 のカラムを、純水で膨潤させた後、純水による透水試験を行った。表 

2.1.2-3 はその結果である。これより、カラムの通水量を 5cm3/day とするために必要な透過圧は、

0.2Mg/m3では、目標の負荷が 30kPa 程度、0.5Mg/m3では、380kPa 程度と求まった。 

 

 

表 2.1.2-3 透水試験結果と流量 5cm3/day を得るのに必要な透過圧 

乾燥密度 
(Mg/m3) 

試験番号 透過圧 
（kPa） 

流量 
（cm3/hour）

透水係数 
（cm/sec） 

流量 5cm3/day に対す

る透過圧（kPa） 
0.2 1 30 0.208 6.7E-9 30

0.5 
1 70 0.038 5.2E-10 384

2 100 0.057 5.5E-10 365

 

 2) 通水試験結果 

  a. カラムの準備 

 クニピア F の含水比を測定後、表 2.1.2-4 に示す様に、各カラムに所定の乾燥密度になる

ように少しずつ投入し、さじ等でできるだけ均等となるように敷き詰め上面が平坦となるよ

うにしてカラム試料を作製した。図 2.1.2-2 は、敷き詰めた後のカラムの様子である。なお、

カラムのサイズは、φ60mm、高さ 10mm である。 

 

表 2.1.2-4 各カラムに用いたクニピアＦの試料量 

乾燥密度(Mg/m3) 乾土量(g) 含水比(%) 試料量（g) 
0.2 5.65 6.88 6.04 
0.5 14.13 6.88 15.10 

 

 

  

図 2.1.2-2 クニピアＦ充填後の様子（左が 0.2Mg/m3、右が 0.5Mg/m3） 
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  b. 各試験ケースの通水試験結果 

   まず、純水を用いて膨潤を行った。カラム内の試料を乱さないようにするため、透過圧を

負荷させず水頭差のみを負荷させて実施した。途中、通水量が少なくなったため、当試験系

で制御可能な最小透過圧である 15kPa 程度を全てのカラムに負荷させ、膨潤を実施した。 

   膨潤後、通水液を純水からアルカリ液（初期 pH13.56）に交換し、 1) で求めた目標透

過圧へ徐々に昇圧し、目標流量である 5cm3/day に調整をした。なお、通水試験の開始は、

目標通水量の調整及びカラム試料の間隙の純水とアルカリ液の交換の後としている。 

 

   (a) 0.2Mg/m3のケース 

   試験開始（純水膨潤からアルカリによる通水試験終了まで）からの累積流量の変化を図 

2.1.2-3 、図 2.1.2-4 に示す。 

 試験開始から 612 時間程度経過した時点で、A-1,2 の両ケースとも透水性が急増した。そ

のため、通水流量 5cm3/day が得られるようにレギュレータによる透過圧の調整を試みた。レ

ギュレータの調圧範囲は 10kPa 程度以上であり、この範囲の透過圧では流量が非常に大きか

ったため、レギュレータによる通水量の調整を取りやめた。試験装置の送液タンク液水位と

透水セルの高低差を以下に述べるように微調整することによって、透過圧の調整を試みた。

透水セルをステージに載せ、当初はセンチメートル刻みで送液タンク液位との高低差を設定

し、数十分から 1 時間程度の流量を計測することを繰り返し、最終的にはミリメートル刻み

で高低差を調整した。 

   上記のように調整した結果、両ケースとも、高低差 12mm で流量が最小となり、高低差が

それ以下になると流量がゼロになるという結果が得られた。686 時間経過時点で、この条件

のもと通水試験を開始とした。 

   水頭差が非常に小さいため、試験時間経過とともに安定した通水を行うことが難しくなり、

前述の水頭差をこまめに調整することで流量を確保するように努めたが、安定した通水量を

確保することができず、893 時間経過時点で試験を終了した。なお、この時点で A-1、A-2

ともに浸出液は 2 試料を採取している。なお、通水試験前の純水とアルカリ液の交換過程で

浸出した液は、分析対象ではない。また、図 2.1.2-5、 図 2.1.2-6 は A-1、A-2 の透水係数

の変化を示している。透水係数は、当初 E-8(cm/sec)～E-7(cm/sec)オーダーであったが、612

時間程度経過した後は、透水係数は、1000 倍程度増加した。 

     なお、表 2.1.2-5 は、試験経過に伴う試験操作内容を示している。 
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図 2.1.2-3 A-1 のケースの累積流量の変化 

 

 

図 2.1.2-4 A-2 のケースの累積流量の変化 
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図 2.1.2-5 A-1 のケースの透水係数の変化 

 

 

図 2.1.2-6 A-2 のケースの透水係数の変化 
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表 2.1.2-5 0.2Mg/m3のケースの試験操作内容及びその時間 

操作内容 

0.2Mg/m3 

A-1 A-2 
hour hour 

純水による膨潤開始 0.00 0.00  
純水による膨潤終了 473.51  473.51  
純水→アルカリ液に交換（透過圧 15→30kPa) 473.51  473.51  
流量が増加したため、透過圧を 15kPa 以下に調整 612.55  612.55  
透過圧を 0kPa とし、水頭差による調整を開始 674.93  674.93  
水頭差 1.2cm で通水試験開始 686.15  686.15  
水頭差の調整を逐次行う 821.15  821.15  
浸出液回収（１回目） 845.04  845.04  
試験終了、浸出液回収（２回目） 893.40  893.40  

 

 

   (b) 0.5Mg/m3のケース 

試験開始（純水膨潤からアルカリによる通水試験終了まで）からの累積流量の変化を図 

2.1.2-7 、図 2.1.2-8 に示す。 

透水試験結果から目標の透過圧は 380kPa 程度であったが、試料にこの透過圧を急に負荷

すると試料が破壊して透水性が急増する可能性がある。また、使用するアルカリ液はイオン

強度が高いために、純水に対する場合より透水性が増加する可能性がある。これらのことか

ら、試料を純水で飽和した後、間隙水をアルカリ液に交換する間は流量を確認しながら段階

的に昇圧することとした。 

透過圧を順次昇圧した結果、360kPa で 4cm3/day 程度の流量が得られた。これ以上昇圧す

ると試料が破壊する可能性があると判断し、透過圧 360kPa で実施することとした。 

通水試験開始（737 時間経過）後、一定の透水性で試験は継続していたが、1042 時間経過

時点で、B-1 のケースで透水性が急増し、この時点で B-1 の通水試験を終了とした。この時

点で、浸出液は 2 試料採取している。 

B-2 のケースでも、B-1 ほどではないが、透水性が増加し、このまま試験を継続した場合、

B-1 と同様な現象が起こると判断し、1065 時間経過時点で通水試験を終了とした。この時点

で、浸出液は 3 試料採取している。なお、通水試験前の純水とアルカリ液の交換過程で浸出

した液は、分析対象ではない。 

図 2.1.2-9、図 2.1.2-10 は B-1、B-2 の透水係数の変化を示している。透水係数は、

E-9(cm/sec)程度で一定であった。前述の 1000 時間経過後に透水係数は、B-1、B-2 ともに増

加している。 

なお、表 2.1.2-6 は試験経過に伴う試験操作内容を示している。 
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図 2.1.2-7 B-1 のケースの累積流量の変化 

 

 

図 2.1.2-8 B-2 のケースの累積流量の変化 
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図 2.1.2-9 B-1 のケースの透水係数の変化 

 

 

図 2.1.2-10 B-2 のケースの透水係数の変化 
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表 2.1.2-6 0.5Mg/m3のケースの試験操作内容及びその時間 

操作内容 
0.5Mg/m3 

B-1 B-2 
hour hour 

純水による膨潤開始 0 0 
純水による膨潤終了 473.02  473.02 
純水→アルカリ液に交換（透過圧を 15kPa から随時調整) 473.02  473.02 
通水試験開始（透過圧 360kPa) 737.40  737.14 
浸出液回収（１回目） 896.40  896.14 
浸出液回収（２回目） 1042.38  1042.12 
B-1 試験終了 1042.40  － 
B-2 試験終了、浸出液回収（３回目） － 1065.35

 

 3) 浸出液分析結果 

 A-1、A-2 及び B-1 では、浸出液を 2 サンプル得た。B-2 では、浸出液を 3 サンプル得た。

検液は、シリンジ式の 0.1μm メンブレンフィルター（ミリポア製）にて濾過を行った。 

 pH の測定は、グローブバック内の窒素雰囲気下で、浸出液回収直後に行った。分析は、

Na※1,K※2,Ca※3,Mg※4,Al※5は原子吸光にて分析し、Si は分光光度計を用い、濃度が低い場合

は、モリブデン青法※6 で、濃度が高い場合はモリブデン黄法※7 を用いて分析した。これは、

濃度が高い場合、モリブデン青法では希釈倍率が大きくなり、希釈による誤差も大きくなる

可能性があるためモリブデン黄法を併用した表 2.1.2-7及び図 2.1.2-11～図 2.1.2-15は分析

の結果である。 

 A-1 及び A-2 の浸出液は、もとのアルカリ液と比べ、Na はやや増加し、K は同じであるこ

とと、Si と Al は増加していることから、モンモリロナイトの Na⇔K のイオン交換は、通水

試験開始前に終了しており、回収した浸出液の期間では、アルカリによるモンモリロナイト

または、少量含まれている石英（玉髄）の溶解が進んでいたものと考えられる。また、B-1

では、1 回目の浸出液では、Na が元のアルカリ液に比べ多いことと、K が消費されているこ

とから、この段階ではイオン交換が行われていたと考えられる。また、Si と Al が増加してい

ることから、同時にモンモリロナイトまたは、少量含まれている石英（玉髄）の溶解が進ん

でいたものと考えられる。2 回目の浸出液では、Na、K が元のアルカリ液と同程度あること

から、モンモリロナイトまたは、少量含まれている石英（玉髄）の溶解が主に進んでいたと

思われる。また、Si が 1 回目の浸出液に比べ減少しているが、これは、前述の透水性の上昇

により、アルカリ液が試料に接触している時間が短くなったことが主な原因であると考えら

れる。B-2 では、元のアルカリ液に比べ、Na の増加及び K の減少が全てで見られることから、

イオン交換が進んでいる過程であることが考えられる。また、Si、Al が元のアルカリ液に比

べ増加していることから、モンモリロナイトまたは、少量含まれている石英（玉髄）の溶解

も同時に起こっていることが考えられる。なお、3 回目の浸出液は、前述で透水性が上昇し

始めた時点で回収している浸出液であるため、試料とアルカリ液との接触時間が他より短く
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なったため、溶解量は少なくなっていると考えられる。 

 

※1 JIS K 0102 48.2 フレーム原子吸光法 

※2 JIS K 0102 49.2 フレーム原子吸光法 

※3 JIS K 0102 50.2 フレーム原子吸光法 

※4 JIS K 0102 51.2 フレーム原子吸光法 

※5 JIS K 0102 58.3 電気加熱原子吸光法 

※6 JIS K 0101 44.1.2 モリブデン青吸光光度法 

※7 JIS K 0101 44.1.1 モリブデン黄吸光光度法 

 

 

表 2.1.2-7 浸出液分析結果一覧 

No. 
回収

回数 

経過 
時間

(hour) 
pH 

Na 
(mmol/

L) 

K 
(mmol/

L) 

Ca 
(mmol/

L) 

Mg 
(mmol/

L) 

Si 
(mmol

/L) 

Al 
(mmol/

L) 

ﾌﾞﾗ

ﾝｸ 
0 － 

13.56 204 307 0.1 0.0 0.02 0.01

A-1 
1 845 13.60 209 307 0.0 0.0 11 1.8
2 893 13.72 209 307 0.0 0.0 8.5 2.6

A-2 
1 845 13.57 217 307 0.0 0.0 21 2.8
2 893 13.71 213 307 0.0 0.0 18 3.0

B-1 
1 896 13.04 270 64 0.0 0.0 114 0.11
2 1042 13.60 217 281 0.0 0.0 10 0.29

B-2 
1 896 12.96 252 51 n.d. 0.0 110 0.10
2 1042 13.21 283 100 n.d. 0.0 100 0.06
3 1065 13.39 278 130 0.0 0.0 68 0.06
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図 2.1.2-11 各浸出液の pH 変化 

 

 

図 2.1.2-12 浸出液分析結果（A-1） 
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図 2.1.2-13 浸出液分析結果（A-2） 

 

 

図 2.1.2-14 浸出液分析結果（B-1） 
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図 2.1.2-15 浸出液分析結果（B-2） 

 

さらに、浸出液濃度測定結果をもとに、各イオン溶解量を浸出液量から算出した。算出した

各イオン溶解量の一覧を表 2.1.2-8 に示す。なお、浸出液量は、通水試験開始後、回収した液

量であり、純水とアルカリ液の交換過程における浸出液は含んでいない。 

各ケースの Si と Al の溶出量の合計を以下に示す。 

 

   A-1 Si=0.22+0.12=0.34(mmol)，Al=0.16+0.17=0.33(mmol) 

   A-2 Si=0.12+0.07=0.19(mmol)，Al=0.07+0.05=0.12(mmol) 

   B-1 Si=0.51+0.78=1.29 (mmol)，Al=0.00+0.10=0.10(mmol) 

   B-2 Si=0.48+0.43+0.18=1.09(mmol)，Al=0.00+0.00+0.00=0.00(mmol) 

  

A-1 と A-2 の溶解量を比較すると、Si、Al ともに A-1 の溶解量（mmol）が多い。濃度（mmol/L）

として比較した場合は、A-2 の方が大きいが、同一時間における浸出液量（cm3）は A-1 が多

かったことが要因である。また、A-1 と A-2 ともに Al が溶解しており、モンモリロナイトが

溶解した結果と考えられ、A-1 の方が A-2 に比べ、Si、Al ともに溶解量（mmol）が多く、よ

りモンモリロナイトの溶解が進んでいたと考えられる。 

B-1、B-2 ともに、Al の溶解量（mmol）が非常に少ない。モンモリロナイトの溶解よりも

クニピア F 中の石英（玉髄）の溶解が主であったと考えられる。B-1 において、浸出液回収回

数 2 回目の浸出液の溶解量（mmol）が、浸出液回収回数 1 回目の浸出液に比べ多い。浸出液

回収回数 2 回目の浸出液は、透水性が急激に上昇し、多量に通水したときに回収した液であり、
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回収液量（cm3）も多く、濃度（mmol/L）としては低いが、液量が多いため、溶解量（mmol）

としては、浸出液回収回数 1 回目の浸出液よりも多くなっている。 

また、B-2 の浸出液回収回数 1 回目と、浸出液回収回数 2 回目の浸出液は、Si、Al ともに

溶解量（mmol）が同程度である。これは、透水性が安定していた時に回収した浸出液である

ことと、ほぼ同量の液量を回収していたためである。浸出液回収回数 3 回目の浸出液では、溶

出量（mmol）が少なくなっている。これは、透水性がやや上昇し始めた時に回収し、通水液

と固相の接触時間が短かったことと、回収液量も浸出液回収回数 1,2 回目の浸出液に比べ少な

いためである。 

 

 表 2.1.2-8 浸出液からの濃度測定結果及び算出した各イオン溶解量の一覧 

 

 

 

 4) 模擬地下水溶液通水試験後の圧縮モンモリロナイトの分析結果 

  a. 試料前処理 

   通水試験終了後、カラム上部を取り外し、カラム内の余分な液を慎重に取り除いたあと、

再度カラムの上部をセットし、カラム毎凍結させた（凍結試料の様子は、図 2.1.2-16～図 

2.1.2-19）。これは、試料の粘着性が低下しており、試料を層毎に切り出すために、SUS リン

グから取り出す際に崩れることが懸念されるため行った。 

 

  

図 2.1.2-16 凍結した試料（A-1）の様子（左が上面（流出側）、右が下面（流入側）） 

 

Na K Ca Mg Si ※ Al

(mmol) (mmol) (mmol) (mmol) (mmol) (mmol)
Blank 0 - - 13.56 - - - - - -

1 845 90.0 13.60 19 28 0.0 0.00 0.22 0.16
2 893 66.0 13.72 14 20 0.0 0.00 0.12 0.17
1 845 26.5 13.57 6 8 0.0 0.00 0.12 0.07
2 893 18.1 13.71 4 6 0.0 0.00 0.07 0.05
1 896 20.5 13.04 6 1 0.0 0.00 0.51 0.00
2 1042 359.0 13.60 78 101 0.0 0.00 0.78 0.10
1 896 20.1 12.96 5 1 - 0.00 0.48 0.00
2 1042 19.8 13.21 6 2 - 0.00 0.43 0.00
3 1065 12.0 13.39 3 2 0.0 0.00 0.18 0.00

A-2

B-1

B-2

No.
浸出液回
収回数

経過時間 液量(cm3) pH

A-1
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図 2.1.2-17 凍結した試料（A-2）の様子（左が上面（流出側）、右が下面（流入側）） 

 

  

図 2.1.2-18 凍結した試料（B-1）の様子（左が上面（流出側）、右が下面（流入側）） 

 

  

図 2.1.2-19 凍結した試料（B-2）の様子（左が上面（流出側）、右が下面（流入側）） 

 

 

切り出しは、0.2Mg/m3（A-1、A-2）の試料では、湿潤状態で通水方向に均等に 4 層に、0.5Mg/m3 

（B-1、B-2）の試料では、均等に 6 層に切り出した。なお、切り出しに際しては、試料が非常 

に柔らかくノギスで正確に厚みを測ることが困難なため、重量管理にて実施した。 

切り出しの手順は、以下の通りである。なお、表 2.1.2-9 は各試料の各層の試料量一覧であ
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る。また、表 2.1.2-10 及び図 2.1.2-21 は、試料の含水率を表している。全ての試料で、下

面（流入側）ほど含水率が高くなる傾向があり、カラム内で流入側から流出側に向かうにつ

れて密度が大きくなっていることがわかる。 

 

① ラップ等の粘土質が付着しにくいシートを敷き凍結試料を乗せる。 

② 上面（冷却材と接していない面）がシャーベット状になるまで数分静置する。 

③ 採取予定の部分の上部 8 割くらいを荒く削り取る。 

④ 荒削り面を平らに削り、面をできるだけ平らにする。 

⑤ 採取した試料を真空乾燥に入れ乾燥後に粉砕。 

 

 

  

  

図 2.1.2-20 切り出しの様子 

 

  

② ③

④ ⑤
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表 2.1.2-9 切り出し、乾燥後の試料量一覧 

乾燥密度(Mg/m3) 0.2 0.5 
試料名 A-1 A-2 B-1 B-2

加工前の

計測項目 

重量(g) 28.29 27.98 30.56 36.08 
直径

(mm) 
59.34 59.37 58.67 59.37 

厚さ

(mm) 
9.03 9.36 8.29 10.14 

加工後の重量(g) 乾燥前 乾燥後 乾燥前 乾燥後 乾燥前 乾燥後 乾燥前 乾燥後

(液流出側) 1 6.86 1.93 7.07 1.94 5.07 3.31 6.00 3.38

分割数 

2 6.86 1.53 7.05 1.63 5.20 2.72 6.01 2.86
3 6.96 1.40 7.13 1.48 5.04 2.34 6.01 2.48
4 7.53 1.33 6.69 1.14 5.00 2.16 6.08 2.28
5 － － － － 5.01 2.01 6.02 2.00

(液流入側) 6 － － － － 5.20 1.90 5.90 1.52
総量(g) 28.21 6.19 27.94 6.19 30.52 14.44 36.02 14.52

 

表 2.1.2-10 試料の各層毎の含水率 

乾燥密度 0.2Mg/m3 0.5Mg/m3 

試料名 A-1 A-2 B-1 B-2
(wt%) (wt%) (wt%) (wt%)

(流出側) 1 71.9 72.6 34.7 43.7

分割数 

2 77.7 76.9 47.7 52.4
3 79.9 79.2 53.6 58.7
4 82.3 83.0 56.8 62.5
5 － － 59.9 66.8

(流入側) 6 － － 63.5 74.2

 

 

 

図 2.1.2-21 各試料の含水率 
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  b. X 線回折分析結果 

通水によるモンモリロナイトの鉱物相変化（二次鉱物の生成等）を確認する目的で、各試

料の全層を測定した。表 2.1.2-11 に測定条件、表 2.1.2-12 に、X 線回折分析結果一覧を示

している。 

X 線回折分析の結果を図 2.1.2-22～図 2.1.2-29 に示す。 

A-1、A-2（0.2Mg/m3）の全層及び B-1、B-2 の一部（流入側の 1 層）において、2θ=30°

付近に、非常に弱いピークが確認された。このピークの同定を試みたが、第 2、3 のピーク

に該当するピークが存在しない事から、同定することはできなかった。通水したアルカリ液

が濃縮して析出したものの可能性が考えられるが、ここで断定することはできない。 

元のクニピアＦに存在していた石英（または玉髄）のピークが、全ての試料で消失してお

り、アルカリの影響で溶解したと思われる。 

モンモリロナイトのピーク強度の比較は、測定試料作製時の詰め込みの状態が一定でない

限り、または標準物質を添加しない限り定量的に示すことはできない。しかし、今回の試料

においては、ある程度の条件が近いため、傾向としては、各試料間において、流入側より流

出側の方が、ピーク強度が高いものと考えられる。 

 

表 2.1.2-11 X 線回折分析条件 

項目 詳細 

装置名 PANALYTICAL 社、X’Pert PRO 

方式 高速半導体検出器エクセラレータ 

測定 
条件 

ソーラスリット 0.04rad  （入射側、受光側共通） 

発散スリット 1° 

ターゲット Cu 

電圧、電流 40ｋV、45mA 

走査範囲 4～60° 

走査速度 5°/min 

試料台 ガラスホルダー （回転台：1 回/sec） 

環境 
条件※ 

開始時の温度、湿度 22℃、32％ 
終了時の温度、湿度 22℃、34％ 

試料 
条件 

粉砕操作 真空乾燥後に瑪瑙乳鉢で粉砕。少量指先に乗

せてすり合わせ、粒子が当たらない程度まで調

整した。 
（試料量が少ないため、ふるい分けによる粒径

の調整は実施していない。） 

乾燥操作 真空乾燥 

※温度および湿度の調整チャンバーは使用していない。温度および湿度は、XRD 装置内の測
定開始前後の結果。 
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表 2.1.2-12 X 線回折分析結果一覧 

項目 同定鉱物 
乾燥密度（Mg/m3） 0.2 0.5 

Blank 
試料名 A-1 A-2 B-1 B-2 

（流出側） 
 

分割数 
 

（流入側） 

1 M、U M、U M M 

M、Q 

2 M、U M、U M M 
3 M、U M、U M M 
4 M、U M、U M M 
5 - - M M 
6 - - M、U M、U

※M：モンモリロナイト Q：石英（または玉髄） U：未同定ピーク 

 

 

 

 

図 2.1.2-22 A-1 の X 線回折チャート 

 

 

 

0

5000

10000

15000

20000

0 10 20 30 40 50 60

強
度

[C
o
u
n
t]

2θ[°]（Cuｋα）

BL

1

2

3

4

●：石英 ▼：未同定ピーク

その他のピークはモンモリロナイト



 2-73

   

図 2.1.2-23 A-1 の X 線回折の詳細チャート 

（左がモンモリロナイト、中央が 30°付近の未同定ピーク、右が平均化処理をしたチャート） 

 

 

 

図 2.1.2-24 A-2 の X 線回折チャート 
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図 2.1.2-25 A-2 の X 線回折の詳細チャート 

（左がモンモリロナイト、中央が 30°付近の未同定ピーク、右が平均化処理をしたチャート） 

 

 

 

 

図 2.1.2-26 B-1 の X 線回折チャート 
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図 2.1.2-27 B-1 の X 線回折の詳細チャート 

（左がモンモリロナイト、中央が 30°付近の未同定ピーク、右が平均化処理をしたチャート） 

 

 

 

 

図 2.1.2-28 B-2 の X 線回折チャート 
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図 2.1.2-29 B-2 の X 線回折の詳細チャート 

（左がモンモリロナイト、中央が 30°付近の未同定ピーク、右が平均化処理をしたチャート） 

 

 

  c. 陽イオン交換容量試験結果 

   モンモリロナイト層間の陽イオン量を測定するため、陽イオン交換容量試験を実施した。

本試験で実施した手法は SFSA 改良法を用いた。SFSA 改良法の手順は以下の通りである。

なお、今回は、得られた試料が少なく、他分析も実施しているため、試料量は半分の 0.25g

を用いて実施しており、実際の試験では、抽出溶液を半分量使用している。 

 

① 乾燥試料を電子天秤を用いて、0.50g 秤量する。 

② 6%ベンジルトリメチルアンモニウムクロライド溶液 50mL を 100mL ビーカーに

とり、①を加えて懸濁液を作製する。 

③ 作製した懸濁液を超音波分散器を用いて 20 分間分散させる。 

④ 分散後、懸濁液を 1 時間静置する。 

⑤ 静置した懸濁液を 0.45μm のメンブレンフィルターで濾過する。 

⑥ 原子吸光分光々度計を用いてイオン量(Na,K,Mg,Ca)を測定する。 

 

    表 2.1.2-13 に試験結果を示す。ブランクの試料と比べ、全ての試料において、交換性陽

イオン量の合計が多くなっている。これは、カラム試料解体過程において、試料は水等での

洗浄を行っておらず、通水アルカリ液を含んだまま、乾燥したため、粉末試料に通水アルカ

リ液が残存していることが原因である。 
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 傾向として、A-1、A-2 及び B-1 に関しては、Na に比べ K の比率が高く、クニピア F の

層間陽イオンである Na と K がイオン交換したことを示唆している。また、B-2 に関しては、

他とくらべ、K の比率が Na と比べ低いことから、Na と K のイオン交換過程にある可能性

を示唆している。また、Ca は Na や K と比べ、非常に少なく、層間陽イオンとしての Ca

は無視できる。 

 

表 2.1.2-13 陽イオン交換容量（SFSA 改良法）試験結果 

乾燥 

密度
(Mg/m3) 

試料名 
交換性陽イオン量（meq/100g） Na/K 

比 Na K Ca Mg 計 

ブランク 104.74 1.02 10.82 0.18 116.76 102,75

0.2 

A-1 

(流出側) 1 70.58 162.16 0.21 0.00 232.95 0.435

分割数 2 78.79 167.15 0.12 0.00 246.06 0.471
3 86.42 178.50 0.11 0.00 265.03 0.484

(流入側) 4 91.85 173.23 0.05 0.00 265.13 0.530

A-2 

(流出側) 1 65.47 158.33 0.16 0.00 223.96 0.414

分割数 2 75.22 163.37 0.09 0.00 238.68 0.460
3 84.35 198.14 0.07 0.00 282.57 0.426

(流入側) 4 94.67 177.47 0.05 0.00 272.20 0.533

0.5 

B-1 

(流出側) 1 30.34 116.21 1.26 0.02 147.82 0.262

分割数 

2 33.03 110.40 1.15 0.01 144.59 0.299
3 38.28 112.28 1.10 0.01 151.67 0.341
4 42.61 118.37 0.93 0.00 161.91 0.360
5 46.47 120.78 0.84 0.00 168.09 0.385

(流入側) 6 50.38 120.78 0.66 0.00 171.82 0.417

B-2 

(流出側) 1 58.19 87.08 1.14 0.02 146.43 0.668

分割数 

2 60.41 84.08 1.29 0.01 145.79 0.719
3 66.12 88.24 1.47 0.01 155.84 0.749
4 72.87 98.20 1.31 0.00 172.38 0.742
5 74.23 98.53 1.12 0.01 173.89 0.753

(流入側) 6 79.13 98.18 1.01 0.01 178.32 0.806

 

 

  d. メチレンブルー吸着量試験 

   試料内のモンモリロナイト含有量を測定するため、メチレンブルー吸着量試験を実施した。

本試験は、日本ベントナイト工業会標準試験法 JBAS-107-91 を元としたクニミネ工業株式

会社ベントナイトのメチレンブルー吸着量測定方法（KIP-B-113-2012）に準じて分析を実施

した。なお、今回は、得られた試料が少なく、他分析にも供しているため、試料量は半分の

0.2g を用いて実施している。また、吸着量の判定には、液を濾紙上に、直径 10mm 程度に

滴下し、濃いブルーの周りに薄いブルーのハローが、濃いブルーの直径の 15％程度となった

ところを終点としている。また、モンモリロナイト含有量は、測定したクニピアＦのメチレ

ンブルー吸着量である 148.4（mmol/100g）を 100wt％として計算している。表 2.1.2-14 に

結果を示す。 
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   A-1 及び A-2 は、クニピア F に比べ非常に小さなメチレンブル－吸着量を示した。また、

B-1 及び B-2 に関しても、クニピア F に比べ、メチレンブルー吸着量は小さくなっていた。

これは、モンモリロナイトが溶解したことによりメチレンブルー吸着量が減少したというこ

とではなく、層間陽イオンが Kとなることで、クニピア F の Na 型モンモリロナイトに比べ、

膨潤力が減少する等によるメチレンブルーの吸着機構の変化が要因として大きいものと考え

られる。そのため、モンモリロナイト含有量として比較しているクニピア F とのメチレンブ

ルー吸着量の差が大きく、結果、計算上は含有量が小さくなっている。 

   なお、通常メチレンブルー吸着量試験は Na 型（または、Ca 型）を対象に実施しており、

K 型モンモリロナイトでの吸着を実施したケースは少なく。Na 型と K 型の吸着挙動の違い

の詳細はわかっていない。 

 

表 2.1.2-14 メチレンブルー吸着量試験結果 

乾燥密度

(Mg/m3) 
0.2 0.5 

試料名 

A-1 A-2 B-1 B-2 
MB 吸着量

(mmol/100
g) 

含有

量

(wt%) 

MB 吸着量

(mmol/100
g) 

含有量

(wt%) 
MB 吸着量

(mmol/100
g) 

含有量

(wt%)
MB 吸着量

(mmol/100
g) 

含有量

(wt%) 

(流出側) 1 39.9 26.9 44.8 30.2 114.6 77.2 129.4 87.2

分割数 

2 39.9 26.9 40.0 27.0 114.9 77.5 124.8 84.1
3 29.9 20.2 35.0 23.6 112.4 75.7 124.4 83.8
4 22.4 15.1 30.0 20.2 94.9 64.0 122.5 82.6
5 － － － － 99.9 67,3 107.2 72.3

(流入側) 6 － － － － 94.8 63.9 107.5 72.4

 

 

  e.モンモリロナイト溶解速度測定 

   モンモリロナイトの溶解をモンモリロナイト粒子レベルで測定するため、AFM 分析を実

施した。 

   AFM 分析を行うに当たり、まず、相対湿度制御下での X 線回折分析を先行して実施した。

これは、層間の陽イオン種の違いによるモンモリロナイトの層間膨潤性の違いを利用して、

モンモリロナイトの層間陽イオンとして、Na イオンと K イオンを判定することができる。

元々、クニピア F の層間の陽イオンは Na イオンであるが、通水させたアルカリ液中の K イ

オンの影響で、層間の陽イオンが K イオンに交換しているモンモリロナイトが多い場合、ア

ルカリ液によく接触し、溶解が進んでいる可能性が高いと考えられ、AFM 分析に用いる試

料の判断材料とする。 

 

   (a)  相対湿度制御 X 線回折分析 

   イオン交換水に粉末試料を投入し、20 分間超音波分散させ、懸濁液を得る。スライドガラ

スに懸濁液をスポイト等で 1 滴ずつ落とし、均等に塗布する。24 時間自然乾燥させ定方位試

料を得る。 
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X 線回折分析装置に上記で作製した試料をセットし、精密湿度供給装置から相対湿度 0％

の空気を密閉された試料室に封入する。湿度を安定させるために 30 分間静置する。その後、

相対湿度 80％の空気を封入し 30 分間静置した後、測定する。この手順は、試料を交換する

度行う。 

この湿度の変化に対する、モンモリロナイトの 001 面の底面間隔の変化により、層間陽イ

オンの違い（今回は、Na 型と K 型の判定を実施、Ca 型は陽イオン交換容量試験結果から、

Na と K に比べ、無視できるほど少ないため考慮していない。）を判定している。 

 

分析の結果を図 2.1.2-30、図 2.1.2-31 に示す。A-1、A-2 及び B-1 では、各層とも K 型モ

ンモリロナイトであった。また、B-2 の流入側では、K 型化が進んでいたが、流出側では Na

型と K 型のピーク位置の間であり、Na⇔K のイオン交換過程にあったことがわかる。これ

から、前述の通水試験における透水性の急増は、K 型化による膨潤力の低下が要因であり、

B-2 に関しては、残存している Na 型モンモリロナイトの膨潤力により、透水性が保ててい

たものと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.1.2-30 相対湿度制御 X 線回折結果（左が A-1、右が A-2） 
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図 2.1.2-31 相対湿度制御 X 線回折結果（左が B-1、右が B-2） 

 

   (b)  AFM（原子間力顕微鏡）分析 

 試料調整として、試料 2 mg に 40 ml の 0.128 M ピロリン酸ナトリウム水溶液を加えて作成

した懸濁液を 200 rpm で 24 時間振とうさせる。懸濁液から 1 ml を測りとり、19 ml のイオン

交換水を加えて 20 倍希釈し、さらに 200rpm で数時間振とうさせる。懸濁液をスライドガラ

スに貼りつけた雲母板の上に滴下し、室温で自然乾燥させる。このとき懸濁液を滴下する前

に、雲母板の表面を 1 枚テープで剥がしておく。この操作により雲母板の表面の汚れを取り

除くことが可能である。 

 上記作製の観察試料をセットし、室温で Si3N4 のピラミット型カンチレバーを用いて DFM

モードで観察した。 

試料 1 検体につき 100 粒子の観察を行い、ナノシステム製汎用画像処理ソフト（Nano Hunter 

NS2000-SP） を用いて各粒子の高さ、底面積および周囲長を測定した。 

測定後、溶解の有無を判断するため、100 粒子の測定データから、元の試料と反応後の各試料

に違い（有意差）が生じているかを、検定している。本測定では、反応後の試料の粒子 100 個

の平均（標本 A）と反応前の元の試料（クニピア F）の粒子 100 個平均（標本 B）から、その

母集団 A の平均と母集団 B の平均との間に差があると言えるかを推定し、その測定値（標本）

が、母集団間に差がないとする確率（可能性）が 5%よりも小さい場合、「有意差あり」と判定

している。 

t 検定により、有意差がある場合、溶解速度を算出できる。また、溶解速度の算出方法は以

下の通りである。	
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Rateሺmol/m2ሻ/secሻ ൌ
（溶解質量）

൫反応面積൯×分子量×時間
 

 

 

溶解質量 ൌ
൫Σ底面積反応前൯‐（Σ底面積反応後）

Ｎ
×高さ×密度 

反応面積＝൝ቆ周囲長×高さ×
底面積

∑底面積
ቇൡ 

 

ただし、N=100，高さ=9.55×10-8(cm)，密度=2.7(g/cm3)，分子量=747 

 

 

   各試料の高さ、底面積、周囲長の測定による粒子の頻度分布の結果を図 2.1.2-31~図 

2.1.2-34、図 2.1.2-37~図 2.1.2-39 AFM 分析による周囲長の頻度分布（B-1-6）に示す。

また、AFM 像の一例を図 2.1.2-36 AFM 像の一例 

 に示す。 

   有意差水準 95％で t 検定を実施した結果、A-1-1~3 では、高さ、底面積、周囲長は、元の

試料（クニピア F）との有意差は生じておらず、溶解速度を算出することはできなかった。  

流入側である A-1-4 では、高さ、底面積に有意差は生じていないもの、周囲長において有

意差が生じていた（図 2.1.2-35 参照）。反応前の元の試料と反応後の A-1-4 の試料のモンモ

リロナイト粒子の AFM 画像を比較すると、反応前の元の粒子が角ばっていたのに対し、反

応後の A-1-4 のモンモリロナイト粒子は丸みを帯びていることが分かる。これは、モンモリ

ロナイトの脆弱部（角部など）から優先的に溶解したことが要因であると考えられる。なお、

表 2.1.2-15 に計測した元の試料と A-1-4 の試料の周辺長の平均を示す。 

A-1-4 の溶解速度は、6.03×10-13（mol/m2/sec）となった。なお、表 2.1.2-16 に溶解速度

算出に用いたパラメータ及び結果を示す。 

B-1-6 では、高さ、底面積、周囲長は、元の試料（クニピア F）との有意差は生じておら

ず、溶解速度を算出することはできなかった。 

 

表 2.1.2-15 AFM で計測した元の試料（クニピア F）と A-1-4 の周辺長平均結果 

 周辺長平均（μm） 標準偏差 
元の試料 1.082 0.568 

A-1-4 0.728 1.220 
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表 2.1.2-16 A-1-4 の溶解速度計算結果 

溶解質量 (g) 2.99×10-17

反応面積 (m2) 1.35×10-15

分子量 (g/mol) 747
時間 (sec) 49122720
溶解速度 (mol/m2/sec) 6.03×10-13

 

 

 

図 2.1.2-32 AFM 分析による高さの頻度分布（A-1） 
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図 2.1.2-33 AFM 分析による底面積の頻度分布（A-1） 

 

 

 

図 2.1.2-34 AFM 分析による周囲長の頻度分布（A-1） 
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図 2.1.2-35  AFM 分析による周囲長の頻度分布（A-1-4） 

 

 

 

図 2.1.2-36 AFM 像の一例 

（左が元の試料（クニピア F）のモンモリロナイト粒子 

    の一例、右が A-1-4 のモンモリロナイト粒子の一例） 
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図 2.1.2-37 AFM 分析による高さの頻度分布（B-1-6） 

 

 

図 2.1.2-38 AFM 分析による底面積の頻度分布（B-1-6） 
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図 2.1.2-39 AFM 分析による周囲長の頻度分布（B-1-6） 

 

  f. FESEM-EDS 分析 

試験後エタノールで満たされたバイアル中に回収されて封入保管した試料は、ピペットを用い

て、HOPG（highly oriented pyrolytic graphite: 高配向グラファイト）基板上に滴下し、乾燥し

たものを Pt スパッタコートして、FESEM(field emission scanning electron microscope)、JEOL 

JSM-6700F に供した。加速電圧は 15 kV を用いて、観察と同時に EDS(energy dispersive X-ray 

spectrometer)による定量分析を行った。定量の際、補正法は、理論的に計算された内部標準デー

タに基づく簡易 Oxide ZAF 法を用いた。以下に結果を列記する。 
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   (a) A-1 

 

図 2.1.2-40 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

 

図 2.1.2-41 K 変質モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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図 2.1.2-42 K 変質モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-43 K 変質モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成)

 

図 2.1.2-44 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

004004

2.0 µm2.0 µm2.0 µm2.0 µm2.0 µm

0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00 10.00

keV

004

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

C
o
u
n
ts

N
aK

a
M

gK
a

A
lK

a
S
iK

a

K
K
a

K
K
b

C
aK

a
C

aK
b

F
e
L
l F

e
L
a

F
e
K
e
sc

F
e
K
a

F
e
K
b

ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9575
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 46.75
Na K
Mg K 1.253 4.35 28.49 11.40 MgO 7.21 1.35 6.8662
Al K 1.486 7.02 32.02 8.29 Al2O3 13.26 1.96 12.0672
Si K 1.739 30.72 38.28 69.73 SiO2 65.71 8.23 56.9269
K K 3.312 8.54 34.66 6.96 K2O 10.28 1.64 18.6157
Ca K 3.690 1.37 48.13 2.18 CaO 1.91 0.26 3.0763
Fe K 6.398 1.25 114.70 1.43 FeO 1.61 0.17 2.4478
合計 100.00 100.00 100.00 13.61

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9580
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 44.54

Na K 1.041 1.79 29.23 2.60 Na2O 2.42 0.62 2.7390
Mg K 1.253 1.13 27.36 3.10 MgO 1.87 0.37 1.5924
Al K 1.486 5.78 29.26 7.13 Al2O3 10.91 1.69 9.3071
Si K 1.739 30.03 34.68 71.27 SiO2 64.24 8.45 52.6098
K K 3.312 14.26 31.94 12.15 K2O 17.17 2.88 28.8843

Ca K 3.690 1.69 45.41 2.82 CaO 2.37 0.33 3.4546
Fe K 6.398 0.79 106.85 0.94 FeO 1.01 0.11 1.4128
合計 100.00 100.00 100.00 14.45

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9909
全酸素数 : 24.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 51.04
Na K 1.041 2.20 139.73 2.91 Na2O 2.96 0.72 3.7367
Mg K
Al K
Si K 1.739 43.55 157.89 94.59 SiO2 93.18 11.67 89.3951
K K 3.312 3.21 160.99 2.50 K2O 3.87 0.62 6.8682
Ca K
Fe K
合計 100.00 100.00 100.00 13.00

a b

c
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図 2.1.2-45 K シリカ沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-46 K 変質モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-47 K 変質モンモリロナイト上の球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組
成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9858
全酸素数 : 8.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 46.27
Na K 1.041 1.64 83.79 2.34 Na2O 2.22 0.20 2.5870
Mg K 1.253 0.65 78.50 1.75 MgO 1.08 0.07 0.9454
Al K 1.486 3.91 83.61 4.74 Al2O3 7.38 0.40 6.5086
Si K 1.739 34.26 97.81 79.88 SiO2 73.30 3.37 62.8572
K K 3.312 13.02 93.51 10.90 K2O 15.68 0.92 26.6045
Ca K 3.690 0.21 132.01 0.34 CaO 0.29 0.01 0.4284
Fe K 6.398 0.04 310.47 0.04 FeO 0.05 0.00 0.0689
合計 100.00 100.00 100.00 4.98

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9611
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.00
Na K 1.041 0.34 32.06 0.47 Na2O 0.45 0.11 0.6108
Mg K 1.253 4.66 29.64 12.39 MgO 7.73 1.41 7.9384
Al K 1.486 10.42 33.56 12.47 Al2O3 19.69 2.83 19.1410
Si K 1.739 29.91 41.55 68.77 SiO2 63.99 7.81 57.1871
K K 3.312 5.47 36.62 4.52 K2O 6.59 1.03 12.6167
Ca K
Fe K 6.398 1.20 120.36 1.39 FeO 1.55 0.16 2.5060
合計 100.00 100.00 100.00 13.34

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9612
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 44.14
Na K 1.041 3.06 25.96 4.41 Na2O 4.13 1.06 4.8614
Mg K 1.253 2.86 24.75 7.78 MgO 4.74 0.94 4.1083
Al K 1.486 7.20 26.97 8.84 Al2O3 13.61 2.13 11.6180
Si K 1.739 27.55 32.10 64.94 SiO2 58.95 7.82 48.0998
K K 3.312 12.53 28.53 10.61 K2O 15.09 2.56 26.2165
Ca K 3.690 0.60 40.24 0.98 CaO 0.83 0.12 1.2656
Fe K 6.398 2.06 95.01 2.44 FeO 2.65 0.29 3.8305
合計 100.00 100.00 100.00 14.92

a b

c
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   (b) A-2 

 

図 2.1.2-48 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-49 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-50 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9799
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.30
Na K 1.041 2.18 63.09 3.03 Na2O 2.94 0.69 3.6127
Mg K 1.253 0.35 59.57 0.93 MgO 0.59 0.11 0.5351
Al K 1.486 3.48 63.09 4.12 Al2O3 6.58 0.94 6.0856
Si K 1.739 37.23 73.54 84.73 SiO2 79.64 9.66 71.9276
K K 3.312 7.66 70.99 6.26 K2O 9.23 1.43 16.3047
Ca K
Fe K 6.398 0.80 233.69 0.91 FeO 1.03 0.10 1.5344
合計 100.00 100.00 100.00 12.93

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8777
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 47.68

Na K 1.041 0.20 8.94 0.29 Na2O 0.27 0.06 0.3546
Mg K 1.253 2.35 8.22 6.51 MgO 3.90 0.71 3.9029
Al K 1.486 12.96 9.02 16.16 Al2O3 24.49 3.55 23.9460
Si K 1.739 28.47 11.52 68.20 SiO2 60.90 7.48 53.0458
K K 3.312 5.35 10.04 4.61 K2O 6.45 1.01 12.1914

Ca K 3.690 1.33 13.76 2.23 CaO 1.86 0.25 3.1658
Fe K 6.398 1.65 33.05 1.99 FeO 2.13 0.22 3.3935
合計 100.00 100.00 100.00 13.28

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9553
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.84
Na K
Mg K 1.253 3.73 28.01 9.99 MgO 6.18 1.10 6.4876
Al K 1.486 11.25 31.50 13.59 Al2O3 21.26 3.00 21.3041
Si K 1.739 30.94 39.63 71.79 SiO2 66.18 7.94 60.0226
K K 3.312 4.86 35.29 4.05 K2O 5.86 0.90 11.2852
Ca K 3.690 0.28 48.21 0.46 CaO 0.40 0.05 0.6903
Fe K 6.398 0.10 115.66 0.12 FeO 0.13 0.01 0.2102
合計 100.00 100.00 100.00 13.01

a b

c
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図 2.1.2-51 球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-52 球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-53 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9769
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 47.40

Na K 1.041 1.32 47.38 1.87 Na2O 1.78 0.43 2.3775
Mg K 1.253 4.26 44.22 11.46 MgO 7.07 1.30 7.1150
Al K 1.486 11.67 49.45 14.13 Al2O3 22.05 3.21 21.2875
Si K 1.739 28.09 61.62 65.38 SiO2 60.10 7.43 53.0011
K K 3.312 4.04 53.02 3.38 K2O 4.86 0.77 9.4134

Ca K
Fe K 6.398 3.23 174.04 3.77 FeO 4.15 0.43 6.8055
合計 100.00 100.00 100.00 13.56

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9610
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 47.01

Na K 1.041 4.78 37.81 6.61 Na2O 6.44 1.56 8.3040
Mg K 1.253 2.11 37.25 5.50 MgO 3.49 0.65 3.2081
Al K 1.486 5.66 40.23 6.67 Al2O3 10.70 1.57 9.7608
Si K 1.739 32.45 47.44 73.43 SiO2 69.41 8.65 61.1244
K K 3.312 6.31 43.57 5.13 K2O 7.60 1.21 13.7849

Ca K 3.690 1.67 60.00 2.65 CaO 2.34 0.31 3.7914
Fe K 6.398 0.01 143.83 0.02 FeO 0.02 0.00 0.0264
合計 100.00 100.00 100.00 13.95

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9912
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 45.25
Na K 1.041 2.57 168.34 3.66 Na2O 3.46 0.87 3.8548
Mg K
Al K 1.486 1.66 167.67 2.01 Al2O3 3.13 0.48 2.6356
Si K 1.739 34.81 191.40 81.13 SiO2 74.47 9.64 62.5987
K K 3.312 15.56 185.81 13.03 K2O 18.75 3.10 30.6519
Ca K
Fe K 6.398 0.15 620.43 0.17 FeO 0.19 0.02 0.2590
合計 100.00 100.00 100.00 14.10

a b

c
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図 2.1.2-54 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

   (c) B-1 

 

図 2.1.2-55 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9925
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 42.14

Na K 1.041 4.94 189.15 7.31 Na2O 6.66 1.79 7.1025
Mg K
Al K 1.486 4.00 191.55 5.04 Al2O3 7.56 1.24 5.9996
Si K 1.739 28.50 221.17 69.00 SiO2 60.98 8.48 47.7419
K K 3.312 17.80 202.31 15.47 K2O 21.44 3.80 34.6484

Ca K
Fe K 6.398 2.62 680.02 3.19 FeO 3.37 0.39 4.5075
合計 100.00 100.00 100.00 15.70
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9142
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.93

Na K 1.041 0.40 14.50 0.57 Na2O 0.54 0.12 0.7496
Mg K 1.253 3.09 13.44 8.43 MgO 5.13 0.92 5.4221
Al K 1.486 13.01 14.95 15.98 Al2O3 24.59 3.47 25.0590
Si K 1.739 29.98 19.14 70.75 SiO2 64.13 7.68 58.1058
K K 3.312 3.69 16.79 3.12 K2O 4.44 0.68 8.6788

Ca K 3.690 0.12 22.82 0.20 CaO 0.17 0.02 0.2948
Fe K 6.398 0.79 54.91 0.94 FeO 1.02 0.10 1.6899
合計 100.00 100.00 100.00 12.99

a b

c
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図 2.1.2-56 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-57 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-58 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9647
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 47.72

Na K
Mg K 1.253 3.17 35.28 8.66 MgO 5.26 0.96 5.2798
Al K 1.486 11.79 39.07 14.49 Al2O3 22.27 3.22 21.6729
Si K 1.739 29.16 49.08 68.87 SiO2 62.39 7.66 54.9975
K K 3.312 5.00 42.89 4.24 K2O 6.03 0.94 11.4991

Ca K 3.690 0.00 58.62 0.00 CaO 0.00 0.00 0.0002
Fe K 6.398 3.15 140.64 3.74 FeO 4.05 0.42 6.5505
合計 100.00 100.00 100.00 13.20

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9560
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 40.45

Na K 1.041 18.34 30.28 25.72 Na2O 24.72 6.94 28.9553
Mg K 1.253 0.23 35.88 0.61 MgO 0.38 0.08 0.2643
Al K 1.486 0.66 36.59 0.79 Al2O3 1.25 0.21 0.9113
Si K 1.739 26.78 39.95 61.50 SiO2 57.28 8.30 43.6184
K K 3.312 13.08 35.67 10.79 K2O 15.76 2.91 25.4207

Ca K 3.690 0.12 50.48 0.20 CaO 0.17 0.03 0.2447
Fe K 6.398 0.34 119.27 0.39 FeO 0.44 0.05 0.5853
合計 100.00 100.00 100.00 18.52

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9422
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 40.46

Na K 1.041 16.96 23.02 23.51 Na2O 22.86 6.42 26.5509
Mg K 1.253 1.07 26.76 2.82 MgO 1.78 0.38 1.2499
Al K 1.486 0.17 27.64 0.20 Al2O3 0.33 0.06 0.2383
Si K 1.739 26.81 30.04 60.86 SiO2 57.35 8.30 43.7690
K K 3.312 13.52 26.92 11.03 K2O 16.29 3.01 26.2377

Ca K 3.690 0.95 38.20 1.52 CaO 1.34 0.21 1.8694
Fe K 6.398 0.05 90.26 0.06 FeO 0.06 0.01 0.0848
合計 100.00 100.00 100.00 18.38

a b

c
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   (d) B-2 

 

図 2.1.2-59 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-60 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-61 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8414
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.38

Na K 1.041 0.44 7.73 0.63 Na2O 0.59 0.14 0.7920
Mg K 1.253 2.54 7.14 6.95 MgO 4.22 0.76 4.3070
Al K 1.486 12.23 7.85 15.04 Al2O3 23.11 3.30 22.9932
Si K 1.739 29.88 9.96 70.61 SiO2 63.93 7.74 57.0695
K K 3.312 4.08 8.76 3.46 K2O 4.91 0.76 9.4308

Ca K 3.690 0.85 11.94 1.40 CaO 1.18 0.15 2.0541
Fe K 6.398 1.60 28.74 1.91 FeO 2.06 0.21 3.3533
合計 100.00 100.00 100.00 13.06

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8369
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 48.16
Na K 1.041 0.84 6.58 1.21 Na2O 1.13 0.27 1.4838
Mg K 1.253 1.80 6.11 4.93 MgO 2.98 0.54 2.9715
Al K 1.486 11.21 6.64 13.85 Al2O3 21.18 3.04 20.8282
Si K 1.739 30.75 8.35 73.01 SiO2 65.79 8.00 58.5764
K K 3.312 5.20 7.43 4.43 K2O 6.26 0.97 11.8475
Ca K 3.690 0.27 10.17 0.44 CaO 0.37 0.05 0.6355
Fe K 6.398 1.78 24.38 2.12 FeO 2.28 0.23 3.6571
合計 100.00 100.00 100.00 13.10

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9549
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 45.13
Na K 1.041 7.13 32.33 10.06 Na2O 9.61 2.42 11.6982
Mg K 1.253 1.01 32.56 2.70 MgO 1.68 0.32 1.4224
Al K 1.486 4.97 34.24 5.98 Al2O3 9.39 1.44 8.1345
Si K 1.739 30.76 39.72 71.05 SiO2 65.79 8.54 55.8908
K K 3.312 7.74 35.86 6.42 K2O 9.33 1.54 16.5726
Ca K
Fe K 6.398 3.26 118.51 3.79 FeO 4.20 0.46 6.2815
合計 100.00 100.00 100.00 14.72

a b

c
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図 2.1.2-62 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-63 K-rich モンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-64 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9916
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 46.71
Na K 1.041 4.79 148.96 6.52 Na2O 6.46 1.57 7.3817
Mg K
Al K
Si K 1.739 37.14 166.05 82.78 SiO2 79.45 9.96 69.9170
K K 3.312 6.69 160.51 5.36 K2O 8.06 1.29 13.8924
Ca K 3.690 0.23 220.87 0.36 CaO 0.33 0.04 0.5022
Fe K 6.398 4.44 527.53 4.97 FeO 5.71 0.60 8.3067
合計 100.00 100.00 100.00 13.47

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9123
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 47.58
Na K 1.041 0.07 14.43 0.10 Na2O 0.09 0.02 0.1154
Mg K 1.253 2.94 13.12 7.86 MgO 4.87 0.89 4.7211
Al K 1.486 9.38 14.37 11.30 Al2O3 17.72 2.57 16.8165
Si K 1.739 30.56 17.55 70.74 SiO2 65.38 8.05 57.8115
K K 3.312 3.86 15.54 3.21 K2O 4.65 0.73 8.7894
Ca K 3.690 0.58 21.16 0.94 CaO 0.81 0.11 1.3846
Fe K 6.398 5.03 50.94 5.86 FeO 6.47 0.67 10.3616
合計 100.00 100.00 100.00 13.04

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9801
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 46.55
Na K 1.041 5.54 67.16 7.47 Na2O 7.47 1.82 8.8751
Mg K 1.253 0.93 66.52 2.38 MgO 1.54 0.29 1.3006
Al K
Si K 1.739 36.42 78.26 80.42 SiO2 77.92 9.81 68.0878
K K 3.312 8.75 76.08 6.94 K2O 10.54 1.69 17.9226
Ca K 3.690 1.81 105.79 2.80 CaO 2.53 0.34 3.8139
Fe K
合計 100.00 100.00 100.00 13.95

a b

c
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図 2.1.2-65 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-66 K-Na シリカ球状沈殿物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

   (e) BL（ブランク試料） 

 

図 2.1.2-67 ブランク試料のモンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9761
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 45.67
Na K 1.041 12.37 41.99 16.58 Na2O 16.67 4.15 21.0529
Mg K 1.253 0.61 46.03 1.53 MgO 1.00 0.19 0.8118
Al K
Si K 1.739 34.62 52.61 76.00 SiO2 74.07 9.50 64.0106
K K 3.312 5.98 49.66 4.71 K2O 7.20 1.18 12.4762
Ca K 3.690 0.76 68.24 1.17 CaO 1.06 0.15 1.6486
Fe K
合計 100.00 100.00 100.00 15.16

a b

c

053053

2.0 µm2.0 µm2.0 µm2.0 µm2.0 µm

0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00 10.00

keV

053

0

30

60

90

120

150

180

210

240

C
o
u
nt

s

N
aK

a
M

gK
a

A
lK

a
S
iK

a

K
K
a

K
K
b

C
aK

a
C

aK
b

F
eL

l F
eL

a

F
eK

e
sc

F
e
K
a

F
eK

b

ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9443
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 45.60

Na K 1.041 12.27 20.41 16.56 Na2O 16.54 4.12 20.4731
Mg K
Al K
Si K 1.739 34.79 24.98 76.85 SiO2 74.42 9.56 64.5677
K K 3.312 4.95 23.48 3.93 K2O 5.97 0.98 10.4193

Ca K 3.690 0.03 32.10 0.05 CaO 0.05 0.01 0.0742
Fe K 6.398 2.35 77.10 2.61 FeO 3.02 0.32 4.4657
合計 100.00 100.00 100.00 14.99

a b

c
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8260
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 49.41

Na K 1.041 2.32 6.21 3.33 Na2O 3.13 0.72 4.4752
Mg K 1.253 2.18 5.90 5.92 MgO 3.61 0.64 3.8176
Al K 1.486 13.11 6.44 16.05 Al2O3 24.77 3.46 25.7520
Si K 1.739 30.58 8.22 71.92 SiO2 65.42 7.76 60.6023
K K 3.312 0.22 7.17 0.19 K2O 0.27 0.04 0.5348

Ca K 3.690 0.03 9.61 0.05 CaO 0.05 0.01 0.0862
Fe K 6.398 2.14 23.32 2.54 FeO 2.76 0.27 4.7319
合計 100.00 100.00 100.00 12.89

a b

c
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図 2.1.2-68 ブランク試料に含まれるシリカ鉱物(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-69 ブランク試料に含まれる斜長石(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-70 ブランク試料のモンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8797
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 52.42

Na K 1.041 0.30 9.83 0.40 Na2O 0.40 0.09 0.5354
Mg K 1.253 0.52 9.06 1.32 MgO 0.87 0.14 0.8860
Al K 1.486 3.29 9.69 3.75 Al2O3 6.22 0.82 6.3702
Si K 1.739 42.90 11.38 93.88 SiO2 91.78 10.26 91.0262
K K

Ca K 3.690 0.06 15.16 0.10 CaO 0.09 0.01 0.1538
Fe K 6.398 0.50 36.75 0.55 FeO 0.64 0.06 1.0284
合計 100.00 100.00 100.00 11.38
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9244
全酸素数 : 8.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 45.64

Na K 1.041 0.78 18.02 1.11 Na2O 1.06 0.10 1.2099
Mg K 1.253 1.99 16.39 5.32 MgO 3.30 0.23 2.9187
Al K 1.486 10.66 17.56 12.82 Al2O3 20.14 1.11 17.8100
Si K 1.739 25.74 21.53 59.45 SiO2 55.06 2.57 45.1868
K K 3.312 0.31 18.27 0.26 K2O 0.37 0.02 0.6791

Ca K 3.690 8.25 24.77 13.36 CaO 11.55 0.58 19.2193
Fe K 6.398 6.62 60.95 7.69 FeO 8.52 0.33 12.9762
合計 100.00 100.00 100.00 4.94
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c

059059

50 µm50 µm50 µm50 µm50 µm

0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00 10.00

keV

059

0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

C
o
u
nt

s

N
aK

a
M

gK
a

A
lK

a
S
iK

a

K
K
a

K
K
b

C
aK

a
C

aK
b

F
e
L
l F

e
L
a

F
eK

e
sc

F
eK

a

F
eK

b

ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.8427
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 49.54

Na K 1.041 2.02 6.79 2.88 Na2O 2.73 0.62 3.8485
Mg K 1.253 2.03 6.42 5.49 MgO 3.37 0.59 3.5406
Al K 1.486 12.17 6.98 14.79 Al2O3 23.00 3.21 23.7899
Si K 1.739 31.45 8.84 73.40 SiO2 67.28 7.96 62.5715
K K

Ca K 3.690 0.39 10.40 0.65 CaO 0.55 0.07 1.0153
Fe K 6.398 2.39 25.31 2.80 FeO 3.07 0.30 5.2342
合計 100.00 100.00 100.00 12.75

a b

c
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図 2.1.2-71 ブランク試料のカルサイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

 

図 2.1.2-72 ブランク試料のモンモリロナイト(a: FESEM 像; b; EDS データ; c: 化学組成) 

これらの分析値のうち、モンモリロナイト組成を示しているものについて、表 2.1.2-17 にまと

めて示す。 

表 2.1.2-17 モンモリロナイトの化学組成（化学構造式） 

Sample 
ID 

A‐1  A‐1  A‐2  A‐2  B‐1  B‐1  B‐2  B‐2  B‐2 

Density  0.2  0.2  0.2 0.2  0.5 0.5 0.5 0.5  0.5 

O = 22 
Si  7.67  7.81  7.48  7.94  7.68  7.66  7.74  8.00  8.05 
Al  3.38  2.83  3.55  3.00  3.47  3.22  3.30  3.04  2.57 
Fe  0.24  0.16  0.22  0.01  0.10  0.42  0.21  0.23  0.67 
Mg  0.90  1.41  0.71  1.10  0.92  0.96  0.76  0.54  0.89 
Ca  0.00  0.00  0.25  0.05  0.02  0.00  0.15  0.05  0.11 
Na  0.00  0.11  0.06  0.00  0.12  0.00  0.14  0.27  0.02 
K  0.90  1.03  1.01  0.90   0.68  0.94  0.76  0.97  0.73 
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ZAF法 簡易定量分析(酸化物)
フィッティング係数 : 0.9849
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 41.49

Na K 1.041 3.46 71.46 4.60 Na2O 4.67 1.28 4.6163
Mg K 1.253 2.57 67.25 6.44 MgO 4.25 0.90 3.1420
Al K 1.486 5.86 71.87 6.62 Al2O3 11.06 1.84 8.1973
Si K 1.739 20.73 83.17 45.05 SiO2 44.35 6.26 32.3195
K K 3.312 1.36 69.88 1.06 K2O 1.64 0.30 2.6909

Ca K 3.690 21.91 97.09 33.37 CaO 30.66 4.64 44.6387
Fe K 6.398 2.62 243.75 2.86 FeO 3.37 0.40 4.3953
合計 100.00 100.00 100.00 15.60

a b

c
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フィッティング係数 : 0.8264
全酸素数 : 22.0
元素 (keV) 質量% 誤差% モル% 化合物 質量% カチオン数 K
O 49.27

Na K 1.041 2.82 5.84 4.02 Na2O 3.80 0.88 5.5136
Mg K 1.253 2.80 5.61 7.55 MgO 4.65 0.82 4.9306
Al K 1.486 13.00 6.17 15.79 Al2O3 24.57 3.44 25.4246
Si K 1.739 30.11 7.85 70.27 SiO2 64.41 7.66 59.6234
K K 3.312 0.14 6.81 0.12 K2O 0.17 0.03 0.3368

Ca K 3.690 0.12 9.13 0.19 CaO 0.17 0.02 0.3067
Fe K 6.398 1.74 22.16 2.05 FeO 2.24 0.22 3.8644
合計 100.00 100.00 100.00 13.07

a b

c
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これらを密度と層間イオンの K の関係をプロットして図 2.1.2-73 に示す。 

 

 

図 2.1.2-73 密度と層間 K 組成の関係 

データは多くはないが、分析値からは低密度カラムほど K 型化が進んでいることがわか

る。 
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  g. μ-XRD 分析 

試験後に回収されたモンモリロナイトについて、マイクロ XRD 分析を行った。測定は Rigaku 

RINT Rapid を用いた。測定スポットの画像と得られたＸ線回折パターンをおよびに示し、それ

らの測定結果を以下に示す。図 2.1.2-74～図 2.1.2-76に測定箇所とXRDの回折パターンを示し、

図 2.1.2-77、図 2.1.2-78 に解析した結果の XRD の同定結果を示す。 

 

 

図 2.1.2-74 A 試料のマイクロ XRD 分析スポットと得られた回折パターン(a: A-1_2; b: A-1_3; 

c: A-2_2; d: A-2_3) 
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図 2.1.2-75 B 試料のマイクロ XRD 分析スポットと得られた回折パターン(a: B-1_2; b: B-1_3; 

c: B-2_2; d: B-2_3) 

 

図 2.1.2-76 BL 試料（ブランク試料）のμ-XRD 分析スポットと得られた回折パターン(a: BL-2; 

b: BL-3) 
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   (a) A 試料 

A-1 試料において、高次の回折ピークが弱くなっており、高い配向状態になっていることが予

想される。この試料ではわずかにカルサイトのピークが確認できるが、12、24には未同定のピ

ークがある。(001)回折ピークは低角側にシフトしており、K 置換されたことが反映されている。

一方、BL 試料（ブランク試料）では確認されている石英のピークはこれらの試料では確認でき

なかった。 

 

図 2.1.2-77 A 試料と BL 試料のμ-XRD 分析 
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   (b) B 試料 

B-1 試料において、明瞭なカルサイトのピークが確認でき、19には未同定のピークがあるが、

B-2 試料では明瞭ではない。(001)回折ピークのシフトは B-1 試料でわずかに認められるが、B-2

試料では起きていない。このことは、B 試料ではモンモリロナイトの K 置換がほとんど進んでい

ないことを反映している。一方、BL 試料（ブランク試料）では確認されている石英のピークは

これらの試料では確認できなかった。 

 

図 2.1.2-78 B 試料と BL 試料（ブランク試料）のμ-XRD 分析 
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  h. エチレングリコール処理による定方位 XRD 

A 試料、B 試料、BL 試料（ブランク試料）は、超音波による純水分散の後、シリコン 001 基

板上に滴下し、大気下乾燥させ定方位処理とした。さらにこれらは、密閉容器内において、エチ

レングリコール(以下、EG)の加熱（60℃）蒸着を行い、卓上型 XRD 装置、Bruker D2 PHASER

による測定に供した。図 2.1.2-79 に結果をまとめて示す。 

μ-XRD 測定で観測された石英のピークは認められず、29°のカルサイトと、33°の未同定ピ

ークが確認された。純水分散試料では、表面や層間に付着、吸着している電解質が除去されない

まま乾燥して試料として測定されている可能性がある。そこで、陰陽イオン交換樹脂を用いて、

純水分散試料から脱イオン処理を行ったものについて、同様の定方位処理を行い、風乾後の試料

と、それらをエチレングリコール処理したものについて測定しなおした。それらの結果を図 

2.1.2-80 及び図 2.1.2-81 に示す。 

 

 

図 2.1.2-79 定方位 EG 処理変質試料の XRD パターン 
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図 2.1.2-80 定方位変質試料の XRD パターン 
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図 2.1.2-81 定方位 EG 処理変質試料の XRD パターン 

 

  i. イライト化の評価 

Region-I 溶液による変質で起きるイライト化はモンモリロナイトで最も懸念される変質反応

であるが、一般にはその評価は、EG 処理した試料の XRD パターンより行う。図 2.1.2-79 にお

けるブランク試料は低角側から(001)、(002)、(003)における回折ピークであり、EG は 2 分子層

を形成して d001 = 16.9 Å の膨潤状態となる。したがって、これらのピークは、スメクタイト／イ

ライト混合層形成前では、2001 = 5.22, 2002 = 10.46, 2003 = 15.72 となる。この 3 つのピーク間

の変位量 21 = 2002 2001、22 = 2003 - 2002を用いる渡辺(1981, 1986)[8][9]、Watanabe 

(1988)[10]や Tomita et al. (1985)[11]によるビジュアルインスペクション法によりイライト化率

を求めることができる。表 2.1.2-18 にはピーク位置とその結果得られたイライト化率の推定値を

示す。 
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表 2.1.2-18 変質試料のイライト化率推定値 

Sample ID       ILL% 

A‐1‐4_EG  6.680  12.051  18.841  5.371  6.790  65 

A‐2‐4_EG  6.477  12.153  18.821  5.676  6.668  62 

B‐1‐6_EG  6.376  11.261  18.517  4.885  7.256  60 

B‐2‐6_EG  5.626  10.067  16.247  4.441  6.181  40 

BL_EG  5.281  10.409  15.780  5.128  5.371  0 

 

ピークが減衰しているものがあり、正しく推定できないものがあるが、BL 試料はゼロ、密度

0.2 Mg/m3の A-1_4 試料は 65%, 密度 0.5 Mg/m3の B-1 試料でも同様の 60%を示した。この推定

値は非常に大きな値であり、この値が適正な推定であるとすると、70℃で短時間にイライトが生

成することになり、セメント溶脱水（RegionⅠ）の影響を詳細に検討する必要があると考えられ

る。 

 

(3) セメント溶脱模擬水通水に伴うモンモリロナイトの変質に関する化学解析 

Region1 相当のセメント浸出模擬液を通水したカラム試験の結果、一定期間経過後、流量が急

激に増加した。乾燥密度 0.2Mg/m3及び 0.5Mg/cm3ともに同様に流量が増加した。流量の増加は、

モンモリロナイトが K 型化したことで膨潤力を失い、透水性が上昇したと推定された。 

そこで、クニピア F をセメント模擬液に浸漬したときのイオン型を計算し、モンモリロナイト

のイオン型の割合を実験結果と比較することとする。 

 

 1) 計算方法 

Region1 相当のセメント浸出模擬液に、クニピア F をバッチ浸漬した状態を模擬して計算を行

う。クニピア F の浸漬前のイオン型化割合は、Na 型 100%とした。2 種類の乾燥密度で浸漬した

場合を計算した。計算ケースを表 2.1.2-19 に示す。 

セメント浸出模擬液の組成は普通ポルトランドセメントを想定し、表 2.1.2-20 のように設定した。

イオン型は液相の組成に応じて変化する。計算に用いたイオン交換反応選択係数を表 2.1.2-21

に示す。 

表 2.1.2-19 クニピア F のバッチ浸漬を模擬した計算ケース 

ケース番号 乾燥密度（Mg/m3） 液相 
A01 0.2 セメント浸出模擬液 
B01 0.5 セメント浸出模擬液 
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表 2.1.2-20 セメント浸出模擬液 

元素 濃度（mol/L） 
Na 0.2 
K 0.3 
Ca 1.1e-3 
(*)JNC-TN8400-2005-024 を参照。 

 

 

表 2.1.2-21 イオン交換反応選択係数（TRU-2） 

 2ZNa－Z2Ca ZNa－ZK 2ZNa－Z2Mg ZNa－ZH 

logK 0.69 0.42 0.67 1.88 

 

 

 2) 計算結果 

乾燥密度 0.2Mg/m3の場合の計算結果（ケース A01）を図 2.1.2-82 及び図 2.1.2-83 に示す。

セメント模擬液に浸漬することによって、Na 型 100%から、K 型が優勢になることが分かる。ま

た、Na 型化割合が減少することによって透水係数が増加した。透水係数は、TRU-2 の緩衝材の

透水係数を求める式と同一の式で試算した。 

乾燥密度が 0.5Mg/m3の場合の計算結果（ケース B01）を図 2.1.2-84 及び図 2.1.2-85 に示す。

セメント模擬液に浸漬することによって、Na 型 100%から、K 型の割合が増加しているが、浸漬

後にも Na 型の割合がもっとも多いことが分かる。乾燥密度が 0.5Mg/m3 の場合は、乾燥密度

0.2Mg/m3の場合と比較して、セメント模擬液に対するモンモリロナイトの割合が多く、Na 型の

初期の量が多いため、浸漬後にも Na 型のモンモリロナイトが多く残ったと考えられる。透水係

数を TRU-2 の緩衝材の透水係数を求める式で試算すると、浸漬後には Na 型の割合が減少し、透

水係数が上昇していることが分かる。ただしその上昇は乾燥密度 0.2mg/m3（ケース A01）に比

較して小さい。 

以上のように、圧縮程度によって、K 型の度合いが異なることが明らかになり、この結果は図 

2.1.2-73 に示した実験結果と整合する。しかし、A の試料では、通水後の試料のほとんどが K 型

化していたように見える結果であったこととは、その度合いは一致していない。解析で与えた条

件等（例えばイオン交換反応選択係数など）が適切ではなかった可能性もあるが、特定するため

の裏付けがないため、詳細に検討する必要があると考える。 
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対数表示 

 

線形表示 

 

図 2.1.2-82 セメント模擬液に浸漬前及び浸漬後のモンモリロナイトのイオン型の量 

（ケース A01） 

 
（浸漬前は Na 型 100%で膨潤していると仮定している。浸漬後はセメント模擬液とイオン交換

反応のみ起こすとして試算した。） 

図 2.1.2-83 セメント模擬液に浸漬前及び浸漬後の透水係数（ケース A01） 
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対数表示 

 

線形表示 

 

図 2.1.2-84 セメント模擬液に浸漬前及び浸漬後のモンモリロナイトのイオン型の量（ケース B01） 

 

（浸漬前は Na 型 100%で膨潤していると仮定している。浸漬後はセメント模擬液とイオン交換

反応のみ起こすとして試算した。） 

図 2.1.2-85 セメント模擬液に浸漬前及び浸漬後の透水係数（ケース B01） 
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(4) 考察 

カラムに充填したモンモリロナイト（クニピア F）に模擬セメント平衡水を通水した試験、

その浸出液及び通水試験後の固相の分析の結果、以下が確認された。 

 

・モンモリロナイトの溶解は、一部で確認された（6.03×10-13(mol/m2/sec)）ものの、大

部分は、今回の分析で確認されるレベルではなかった。 

・モンモリロナイトが K 型になっていることが示唆された。 

・モンモリロナイトがイライト化していた可能性もある。 

・二次鉱物の生成は SEM、XRD で認められたが、同定できなかった。 

・通水試験途中で、透水性が 1000 倍程度上昇し、モンモリロナイトの K 型化に伴う膨潤

性の低下（＝止水性の低下）及び通水液のイオン強度が要因であったと考えられる。 

・化学解析では、密度により K 型化の度合いが違うことは示すことができたが、試験結果

の再現はできなかった。 

 

当初の本試験の目的としては、カラム法による圧縮した条件でモンモリロナイトの処分場

環境での溶解に伴う、人工バリア材料としての評価を主眼においていたが、通水試験途中で

急激に透水性が上昇し、模擬セメント平衡水とモンモリロナイトが接触する時間が短いため、

溶解に至らなかった。また、モンモリロナイト（クニピア F）に少量含まれている石英（玉

髄）の溶解は、粉末 X 線回折分析から確認されたが、モンモリロナイトはほとんど溶解して

いなかった。このことから、供給されるイオンが少ないために二次鉱物の生成量が少なく、

確認されなかった。 

上記の透水性の急激な上昇の要因として、相対湿度制御 X 線回折分析から、モンモリロナ

イトが K 型化されたことがわかった。元のナトリウム型モンモリロナイトに比べ、カリウム

型モンモリロナイトは、膨潤性が低下する。その結果、モンモリロナイト構造内に取り込ま

れる水が減少し、膨潤量が減少することにより、間隙を埋める量が減少したことにより、透

水性が急増したものと推察された。ただし、本検討は、このカリウム型化が透水性に与える

影響を目的として実施していないため、カリウム型化の影響を、定量的に評価はできていな

い。また、イライト化が起こっていることもエチレングリコール処理による XRD 解析から

示唆されたが、この現象も精査する必要がある。 
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2.1.3 国内産モンモリロナイトの特性データ取得 

(1) クニピア P試料の全岩化学成分の分析（ICP-AES、真空抽出法） 

クニピアＰはクニミネ工業㈱がベントナイトより選鉱、水ひ処理などによって純度を高めて製

造した精製モンモリロナイト試料の製品名である。その高純度ゆえに、これまで数々の諸研究室

において室内試験に用いられており、その鉱物化学的特性は共通情報として大事な情報である。 

今回は、そのクニピアＰ試料の主要元素組成を、最もトレーサビリティーの高い湿式分析法で

ある ICP-AES 法で、含水量は真空抽出法で分析して決定した。用いたクニピアＰ試料は

Lot#KIE-02136および 051114の２つであり、参照試料として同じく精製モンモリロナイトのフ

レーク状試料であるクニピアＧも分析した。 

ICP-AESによる分析のため、粘土試料は以下の手順で溶液試料の調整をした。 

① アルミナるつぼ内で 980℃加熱を 15-30分間。 

② 白金るつぼ内で四ホウ酸リチウム溶融。 

③ ホットスターラーを用いてテフロンビーカー内で 70℃、5M HCl溶解。 

 

これらのフロー図を図 2.1.3-1に示す。 

 

図 2.1.3-1 ICP-AESによる全岩分析のフロー図 

一方、含水量の分析は、段階加熱が可能な真空ラインを用いた。吸着水や層間水などの低温で

抽出される水分については、130℃での加熱排気によって予め熱処理を行い、放冷したものを秤

量して分析試料とした。真空ラインでの脱水処理は構造水として抽出可能な 200-1000℃の段階加

熱を 1時間内で行い、得られた H2Oはコールドトラップに、H2は 900℃の CuOカラム内で H2O

に変換してコールドトラップに捕集し、最終的に Zn ショットと共に石英管に移し、それをブロ

ックヒーターによって 420℃で 6時間加熱して H2に還元して、その水素の圧力を質量分析計 VG 

OPTIMAの出力を読み取ることで定量し、含水量とした。図 2.1.3-2には段階加熱式真空抽出ラ

インの模式図を、図 2.1.3-3には分析手順のフロー図をそれぞれ示す。 

仮焼処理(980℃, 15 min）
蓋つきアルミナるつぼ

放冷処理
デシケータ

秤量(試料: 0.3 g + 四ホウ酸リチウム: 3.0 g)
白金るつぼ

溶融処理(900℃, 3 min)
白金るつぼ+白金トングで撹拌

急冷・回収

溶解処理（5M HCl, 70℃）
テフロンビーカー+ホットスターラー

ICP-AES分析
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図 2.1.3-2 段階加熱式真空抽出ライン 

 

図 2.1.3-3 段階加熱真空抽出ラインによる粘土の含水量測定フロー図 
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質量分析計による水素の圧力測定では、安定同位体比 D/Hの測定も同時に実施し、完全抽出の

判断材料とした。結果を表 2.1.3-1示す。 

 

表 2.1.3-1 クニピア試料の含水量とD分析結果 

No. 試料名 分析件数 分析番号 

分析結果 

真空抽出法による 
含水率(ｗｔ.%) 

水素安定同位体比 
δDSMOW (‰) 

1 Kunipia-P 
Lot#KIE02136 3 

1-1 4.82  -35.0  

1-2 4.82  -83.5  

1-3 4.76  -82.2  

2 Kunipia-G 
Lot#K02250 2 

2-1 4.69  -81.5  

2-2 4.72  -81.0  

3 Kunipia-P 
Lot#051114 2 

3-1 4.68  -74.4  

3-2 4.74  -82.7  

 

水素同位体分析は、空気中の水蒸気などの影響が強いため、高精度分析には注意を要する。そ

こで複数回の抽出を実施して、分析結果の収束性を確認するのが望ましい。今回の分析結果では、

3 試料において、含水量と D/H 比の標準海水 SMOW に対する千分率偏差であるD 値の良好な

収束が確認できたため、最終的に得られた値を代表値として判断した。クニピアＰの含水量は

4.72～4.76 wt.%であり、D値は-81.0～-82.7‰であることがわかった。この含水量は、Yokoyama 

et al. (2005)[12]で報告されている構造式から計算した H2O wt.% = 4.82よりもやや小さな値で

ある。 

ICP-AES および段階加熱真空抽出法によって分析されたロット番号の異なる２つのクニピア

Ｐの全岩化学組成を表 2.1.3-2に表す。 
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表 2.1.3-2 クニピアＰの全岩化学組成 

Oxide 
wt.% 

Kunipia-P_4(KIE-02136) 
n = 3 

Kunipia-P_5(051114) 
n = 2 

SiO2 64.70  64.91  
Al2O3 22.05  21.99  
TiO2 0.11  0.10  
Fe2O3 2.15  2.21  
MnO 0.01  0.01  
MgO 3.57  3.40  
CaO 0.71  0.67  
Na2O 1.82  1.87  
K2O 0.11  0.10  
H2O 4.76  4.74  
  100.00  100.00  

 

 

クニピアＰの代表的な化学組成は、すでに Yokoyama et al. (2005)[12]による XRF分析で求め

た化学組成から得た構造式として紹介されている。それ以外にも、おそらく諸研究室において独

自に求めた化学組成はあると思われるが、現時点での共通情報としては、Yokoyama et al. 

(2005)[12]が広く認知されている鉱物化学組成となる。その構造式は、酸素数を 11として計算し

て、 

 

Na0.39K0.01Ca0.06(Al1.56Mg0.33Fe0.09Ti0.01)(Si3.87Al0.13)O10(OH)2   

 

となっているが、6 配位サイトである M サイトには Ti4+が含まれているため、厳密に表すと、

チャージバランスにより OHサイトはやや水素に乏しく（水酸基以外に酸素が占有）、Oxyコン

ポーネントを有していることになる。構造式における今回の分析値との比較を表 2.1.3-3に示す。 
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表 2.1.3-3 分析値に基づくモンモリロナイト構造式 

Cation 

(O+OH=12) 
Kunipia-P_4(KIE-02136) Kunipia-P_5(051114) Yokoyama 

Si 3.986  3.998  3.870  

Al(4) 0.014  0.002  0.130  

sumT 4.000  4.000  4.000  

    
Al(6) 1.587  1.594  1.560  

Ti 0.005  0.004  0.010  

Fe3+ 0.100  0.102  0.090  

Mn 0.001  0.001  
 

Mg 0.328  0.312  0.330  

sumM 2.021  2.014  1.990  

    
Ca 0.047  0.044  0.060  

Na 0.218  0.223  0.390  

K 0.008  0.008  0.010  

sumIL 0.273  0.275  0.460  

    
O 0.044  0.053  0.040  

H 1.956  1.947  1.960  

sumO(3) 2.000  2.000  2.000  

FW 369.825  369.793  373.153  

 

今回新たに得られた構造式は、クニピアＰの Lot#KIE-02136, 051114についてはそれぞれ、 

 

Na0.22K0.01Ca0.05(Al1.59Mg0.33Fe0.10)(Si3.99Al0.01)O10(O,OH)2  : Lot#KIE-02136 

 

Na0.22K0.01Ca0.04(Al1.59Mg0.31Fe0.10)(Si4.00Al0.00)O10(O,OH)2  : Lot#051114 

 

と表され、両者はよく類似している。今回用いた分析が ICP-AES 法による湿式分析であるた

め、おそらく精度の違いなどがあり直接的な比較はできないが、真空抽出法による含水量分析を

含めた完全分析であり、構造式の計算は O=11の前提である 2(OH-) = O2-ではなく、(O2- + OH-) 

= 12をベースにした Hを含めた陽イオン数計算であることに留意されたい。 

ほとんどの元素で類似の結果を示したが、今回の分析結果で明らかになった組成的特徴は、4

配位 Al は従来値よりも少ないこと、Ti や Mn はほとんど含まれていないということ、層間イオ

ンの Naはやや少なく、理想的な Naモンモリロナイトの構造式(sumIL < 0.3)に近い結果を示し

た。 

層間イオン組成は、粘土の特性値として知られる陽イオン交換容量(CEC, meq/100g)からも推

定可能である。既往のデータとしては、Kunipia-P について佐藤(2007)による CEC 測定値を参

照した。今回Kunipia-Pモンモリロナイトの構造式が求められたので、その式量(Formula weight: 

FW)が計算できる。例えば 051114試料では FW = 369.763であるので、試料は異なるが類似の

精製モンモリロナイトである Kunipia-F の CEC を求める際に分析された交換性陽イオンの化学

組成(mmol/100g)から計算した構造式中の原子数(atom per formula unit: apfu)は表 2.1.3-4に示
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す通りとなる。Naおよび Caは今回求めた構造式組成(それぞれ 0.223, 0.044 apfu)は、CEC測

定による推定値(0.286, 0.030 apfu)と調和的である。 

 

表 2.1.3-4 Kunipia-P の交換性陽イオン組成と層間イオン組成 

sample 
Exchangable cations (mmol/100g) CEC 

Na K Mg Ca (meq/100g) 

Kunipia-F 
(mmol/100g) 

77.2    3.3  8.0  99.8 

IL cation (apfu) 
based on 051114 
Kunipia-P (FW = 

369.763) 

0.286  0.000  0.012  0.030  
 

 

(2) クニピア P試料の熱特性分析（DSC） 

クニピアＰの熱力学計算において、反応の温度依存性はモル生成エンタルピーHf と固体の定

圧モル比熱 Cpによって大きく支配される。そのために本試験では、Cp値の測定を示差走査熱量

系 DSC(Differential Scanning Calorimetry)によって評価した。図 2.1.3-4には用いた測定装置

(Shimadzu DSC-60)の写真を示す。 

 

 

図 2.1.3-4 示差走査熱量計(Shimadzu DSC-60) 

DSCでは一定昇温、降温速度のもとで、参照試料としてのアルミカップと測定試料＋アルミカ

ップの間の熱流量を測定している。作業標準試料として、既知の物質中熱容量が最も小さいダイ

ヤモンド(CVDダイヤモンド)を測定し、文献値とのずれを補正した。ダイヤモンドとクニピアＰ

モンモリロナイトの測定結果を図 2.1.3-5 に示す。ダイヤモンドとクニピアＰのモル量を計算す

る際には、式量として 12.011, 378.53（表 2.1.3-3より計算）をそれぞれ用いた。また、Johnson 

et al. (1992)[13]の SUPCRT92ソフトウェアのデータベースに用いるために、この熱容量の温度

依存性については、Maier-Kelley式、a + bT + cT-2にフィッティングしてパラメータの a, b, c

を求めた。 
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しかし、モンモリロナイトは昇温過程で層間水の脱水が起きるために、大きな熱量変動がおこ

る。今回の DSC 分析値は一度加熱冷却したものを再測定することで無水（層間水がないという

意）モンモリロナイトに処理した試料におけるものである。ゼオライトなどの水和しやすい鉱物

での熱容量特性の違いについては、Ransom and Helgeson (1994)[14]において議論されていて、

層間水の熱容量が加算される可成性があるとされているので、今回の Kunipia-Pの場合も層間水

の熱容量を加算して、実際のモンモリロナイトとして復元する必要がある。 

 

 

図 2.1.3-5 DSCにより求めた鉱物の熱容量の温度依存性(a: CVD diamond; b: Kunipia-P) 

 

(3) 計算コード用データの作成 

 1) logKの確認 

この化学組成をもつクニピアＰの溶解度の確認のために純水との平衡試験を実施した。手

法は Huang and Kiang (1973)[15]、Huang and Keller (1973)[16]による鉱物のバッチ平衡

試験法に従った。試料はクニピアＰの Lot#051114 とクニピアＧの 2 つである。以下に試験

手順を示す。 

① バッチ反応容器として PP製 250 mlボトルに 3.0 gの粉末試料を量り取る。 

② He-H2バブリングした脱気水 250 mlを加えて分散させる。 

③ サーミスタ制御のウォーターバス内で 250.1℃を維持し、シェーカーで攪拌する。 

④ この状態で、バッチ溶解平衡させる（131日間）。 
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図 2.1.3-6に試験の概念図を示す。 

 

 

図 2.1.3-6 バッチ平衡試験の概念図 

 

131日後に得られた平衡溶液の ICP-AES分析結果を表 2.1.3-5に示す。 

 

表 2.1.3-5 131日後の平衡溶液の化学組成 

ID   3_K-P#8 4_K-P#9 
Duration DL(ppm) 4month 4month 
Si (ppm) 0.110  13.069  12.832  
Al (ppm) 0.223  0.223  0.223  
Fe (ppm) 0.035  0.035  0.035  
Mg (ppm) 0.013  0.013  0.013  
Ca (ppm) 0.025  0.581  0.530  
Na (ppm) 0.107  117.409  97.966  
K (ppm) 0.023  0.685  0.614  
Cl (ppm)  7.84  6.49  
SO4 (ppm) 34.70  26.23  
    Si (mM)  0.4654  0.4569  
Al (mM)  0.0083  0.0083  
Fe (mM)  0.0006  0.0006  
Mg (mM)  0.0005  0.0005  
Ca (mM)  0.0145  0.0132  
Na (mM)  5.1070  4.2612  
K (mM)  0.0175  0.0157  
Cl (mM)  0.2212  0.1831  
SO4 (mM)  0.3612  0.2731  
pH   8.83 9.63 

 

得られた溶液の化学組成より、Si に比べて明らかに Al が乏しい（検出限界値以下）もし

くは逆の Al に比べて Si が過剰であることがわかる。さらに Na も異常に高い濃度を示して

いる。また、陰イオンである Cl－, SO42－の濃度が高い。これらの特徴より、このクニピア P

は初期状態ではなんらかの余分な塩類が付着していて、それによってバックグラウンド元素

Shaker

Water-bath

(T = 25.00.1 C)

Bath reactor
(Na-mont. + H2O)

Shield cover

Standard 
thermometer
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として、Na, Si, Cl, Sを過剰に保持していた可能性が高い。特に Sは FeS由来のものが反応

中に酸化して生じた SO42－であると考えられる。 

そこで、含まれていたと思われる余分な塩類を取り除くために、以下の操作を行った。 

① 上記の測定に用いた元の懸濁溶液を自然沈降させる。 

② 下部 10 mlを除外した上部の懸濁溶液を分取する。 

③ 遠心分離によって固相分離する。 

④ エタノール洗浄によって完全に余分な溶液を洗い落とす。 

⑤ 真空乾燥処理をする。 

⑥ 試料を秤量し直し、先の測定と同一液固比（3.0g/250ml）で懸濁させる。 

⑦ バッチ平衡処理を再開。 

この操作により、不純物や吸着成分として予想されるシリカを洗浄除去できたとして、48

および 91 日後に得られた平衡溶液の分析結果を表 2.1.3-5 に示す。ICP-AES 分析値の精度

を確認するため、Siについてはモリブデンブルー法によって追試を行い、ほとんど違いがな

かったことを確認している。また Alについては、ICP-AES分析の理論的な検出限界値（DL: 

バックグラウンドカウント値と検量線の標準誤差値の総和を濃度換算したもの）以下であっ

たため（表 2.1.3-5参照）、ICP-MSによる分析を追試し、その分析値を採用してある。Fe, Ca, 

Mgに関しては、検出限界値以下であったため、濃度としては検出限界値で示した。 

 

表 2.1.3-6 91日後の平衡溶液の化学組成 

 
Batch-3 Batch-3 Batch-4 Batch-4 Average 91d H&K (1973) 

Temperature (°C) 25 25 25 25 25 25 

Duration (d) 48 91 48 91 91 102 

Si (mM) 2.08E-01 2.13E-01 2.17E-01 2.17E-01 2.16E-01 1.61E-01 

Al (mM) 2.76E-03 1.55E-03 3.04E-03 1.82E-03 2.14E-03 3.71E-03 

Fe (mM) 1.86E-03 5.67E-04 1.86E-03 5.67E-04 9.98E-04 2.87E-02 

Ca (mM) 1.09E-03 8.31E-04 1.09E-03 8.31E-04 9.16E-04 8.23E-03 

Mg (mM) 3.19E-04 3.56E-04 3.19E-04 3.56E-04 3.44E-04 3.93E-02 

Na (mM) 7.63E-01 9.40E-01 5.97E-01 7.95E-01 7.77E-01 1.70E+00 

K (mM) 3.86E-03 2.28E-03 3.70E-03 2.69E-03 2.89E-03 1.69E-02 

pH 9.52  9.40  9.48  9.40  9.43  8.20  

 

91日後に得られた２つの平衡溶液の平均組成を見ると、Huang and Keller (1973)による

Wyoming産モンモリロナイトでの平衡溶液組成と比較して、Fe, Ca, Mgが顕著に低い濃度

を示している。特徴として Kunipia-Pの平衡濃度の SiはWyoming産モンモリロナイトのそ

れよりやや高く、そのためか pHも１以上高い。 

この平衡溶液の組成と、Kunipia-P モンモリロナイト(051114)の化学組成と平衡溶液の化

学組成(Batch-3&4 の平均値)に基づき、logKs 計算を行った。この計算のために、Phreeqc

による活量計算を利用した。表 2.1.3-7には Huang and Keller (1973)に基づく計算結果を

示す。 
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表 2.1.3-7 クニピアＰの熱力学データの計算結果（その１） 

Result 1: Kunipia-P (051114) based on Huang and Keller (1973)   

(Na0.22Ca0.04K0.01)(Al1.59Fe0.10Mg0.31)(Si4.00Al0.00)O10(OH)2 + 10.00H2O = 0.22Na+ + 0.04Ca2+ + 0.01K+ + 
1.59Al(OH)4- + 0.10Fe(OH)2+ + 0.31Mg2+ + 4.00Si(OH)4 

Species ni Mole/litter ai Logai 
Na+ 0.22  7.774E-04 7.58E-04 -3.121  
Ca2+ 0.04  9.159E-07 8.34E-08 -7.079  
K+ 0.01  2.889E-06 2.82E-06 -5.550  
Al(OH)4- 1.59  2.135E-06 2.08E-06 -5.682  
Fe(OH)2+ 0.10  9.981E-07 6.06E-07 -6.218  
Mg2+ 0.31  3.436E-07 3.14E-07 -6.504  
H4SiO4 4.00  2.156E-04 1.65E-04 -3.782  
H+ 0.00  pH = 9.40 3.98E-10 -9.400  
  

     
G0r = Gf(products) - Gf(reactants) 

       
LogKs -27.82    

  
G0r = -1.364LogKs (dG = -RTlnKs; T = 298.15 K)    

Nernst eq.      
       
Gf (kcal/mol) reactants 37.95  37.95     

Gf (kcal/mol) products -1216.95  = niG0f(ri) - (niZi - 
12)G0f(H2O)   

       
G0r (kcal/mol) -1254.90      
G0r (kJ/mol) -5258.29        

 

同様に溶解反応は、各陽イオンの水和物形成過程であるとする Mattigod and Sposito 

(1978)による熱力学モデルによる計算結果を表 2.1.3-7示す。 
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表 2.1.3-8 クニピアＰの熱力学データの計算結果 (その２) 

Result 2: Kunipia-P (051114) based on Mattigod and Sposito (1978)   

(Na0.22Ca0.04K0.01)(Al1.59Fe0.10Mg0.31)(Si4.00Al0.00)O10(OH)2.0+ 10.00H2O = 0.22NaOH + 0.04Ca(OH)2 + 0.01KOH 
+ 1.59Al(OH)3 + 0.10Fe(OH)3 + 0.31Mg(OH)2 + 4.00Si(OH)4  

Species ni Mole/litter ai Logai 
Na+ 0.22  7.774E-04 7.58E-04 -3.121  
Ca2+ 0.04  9.159E-07 8.34E-08 -7.079  
K+ 0.01  2.889E-06 2.82E-06 -5.550  
Al3+ 1.59  2.135E-06 2.08E-06 -5.682  
Fe3+ 0.10  9.981E-07 6.06E-07 -6.218  
Mg2+ 0.31  3.436E-07 3.14E-07 -6.504  
Si4+ 4.00  2.156E-04 1.65E-04 -3.782  
H+ 0.00  pH = 9.40 3.98E-10 -9.400  
  

     

G0r = Gf(products) - Gf(reactants) 

       

LogKs -27.82    
  

G0r = -1.364LogKs (dG = -RTlnKs; T = 298.15 K)    
Nernst eq.      

       
Gf (kJ/mol) reactants 158.82      

Gf (kJ/mol) products -5145.83  = niG0f(ri) - (niZi - 12)G0f(H2O)   
       
G0r (kJ/mol) -5304.65      

G0r (kcal/mol) -1267.66        

 

さらに表 2.1.3-9 には各陽イオンの配位数に基づく生成ギブズ自由エネルギーとモル生成

エンタルピーから計算する Chermak and Rimstidt (1989)モデルによる計算結果を示す。 

  



 2-123 

表 2.1.3-9 クニピアＰの熱力学データの計算結果 (その３) 

Result 3: Kunipia-P (051114) based on Chermak and Rimstidt (1989)   

(Na0.22Ca0.04K0.01)(Al1.59Fe0.10Mg0.31)(Si4.00Al0.00)O10(OH)2.0+ 10.00H2O = 0.22NaOH + 0.04Ca(OH)2 + 0.01KOH 
+ 1.59Al(OH)3 + 0.10Fe(OH)3 + 0.31Mg(OH)2 + 4.00Si(OH)4  

Species ni Mole/litter ai Logai 

Na+ 0.22  7.774E-04 7.58E-04 -3.121  
Ca2+ 0.04  9.159E-07 8.34E-08 -7.079  
K+ 0.01  2.889E-06 2.82E-06 -5.550  
Al3+ 1.59  2.135E-06 2.08E-06 -5.682  
Fe3+ 0.10  9.981E-07 6.06E-07 -6.218  
Mg2+ 0.31  3.436E-07 3.14E-07 -6.504  
Si4+ 4.00  2.156E-04 1.65E-04 -3.782  
H+ 0.00  pH = 9.40 3.98E-10 -9.400  
  

     

G0r = Gf(products) - Gf(reactants) 

       

LogKs -27.82    
  

G0r = -1.364LogKs (dG = -RTlnKs; T = 298.15 K)    
Nernst eq.      

       
Gf (kJ/mol) reactants 158.82  37.95  kcal/mol   

Gf (kJ/mol) products -5292.35  Integration of gi of oxide and hydroxide components 
Hf (kJ/mol) products -5660.49  Integration of hi of oxide and hydroxide components 
       
G0r (kJ/mol) -5451.17      

G0r (kcal/mol) -1302.67        

 

以上の結果より、クニピア Pモンモリロナイトの溶解反応におけるギブズ自由エネルギー

G0rは -5451.17から-5258.29 kJ/molの範囲を示し、Huang and Keller (1973)により最初

に求められたWyoming産モンモリロナイトのG0r = -5197.7 kJ/mol (-1242.1 kcal/mol) よ

りも小さな値（小さい溶解度）を示した。 
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2.1.4  セメント－ベントナイト接触試料の採取 

セメント－ベントナイト接触面が長期にわたって保存されている例は少なく、実験室での試験

では、6 年間の試験の実績がある[17]が、人工構造物として、10 年以上に冠水した状態で存在す

るものはほとんどない。調査した結果、スイスのNagraに該当するサンプルがあることがわかり、

ベントナイトとしてクニゲル V1が用いられていることに加え、施工は当センターが GMTプロジ

ェクトの中で行った[18]ため、施工時の情報が確実に得られることが分かった。そのため、今年

度、GTSにおけるガス移行試験（Gas Migration Tests: GMT）実施跡地でコアを採取することに

した。 

GTSは、スイスのベルン州グリムゼル峠の地下約 450mの花崗岩層中に、地層処分プロジェク

トを推進するための研究開発施設として、1983年に建設された地下試験場である。GMTは、GTS

の一角を用いて、処分施設における腐食ガスの移動挙動に関する知見を得る目的で、かつて実施

された工学的規模の試験である。GMTでは、坑道の一部をサイロ状に掘削し、廃棄体を格納する

構造躯体をスケールダウンした構造物と、その周囲に緩衝材層をスケールダウンしたベントナイ

ト混合土層（クニゲル V1＋ケイ砂）などを設置し、施設を再冠水してガス移行試験を行った。ま

た、このガス移行試験では、本体の施工に先がけ小規模なコンクリート製の躯体（Sand-boxes）

を構築し、GMTで使われたのと同じベントナイト混合土の締固め性能などの予備試験が実施され

た。 

 図 2.1.4-1 に、GTS 坑道の俯瞰図を示す。この俯瞰図中に GMT 試験の位置を示した。また、

この図で、VE-Cavern（VE空洞）と記載された拡幅部に Sand-boxesが構築された。 

 本業務では、GMT サイロコンクリートとベントナイト混合土の接触部、および、Sand-boxes

の躯体コンクリートとベントナイト混合土の接触部から、試料を採取した。 

 

 

図 2.1.4-1 GTS坑道の俯瞰図。 

GMTおよび VE-cavernの位置を○で囲んで示している 



2-125 

(1)  採取試料の概要 

1）  固体試料 

 表 2.1.4-1 に、採取した固体試料の概要を示す。 

 

  a.GMT サイロ 

 GMT サイロの概況を図 2.1.4-2 に示す。GMT 実施時は Layer12 までベントナイト混合土で盛

立てられていたが、試験終了後 Layer5 まで掘削して事後調査に供した。解体後、乾燥防止のた

めにベントナイト混合土の頂部を 30cm 程度の厚さの砕石により被覆し、GTS に湧出する地下水

による冠水したまま養生していた。図中、砕石を青枠で示す。 

 この砕石の下部の Layer5 のベントナイト混合土と躯体コンクリートの接触部（図中赤線で示

す）がここでの採取ターゲットである。図 2.1.4-2 に示す Silo-block-1 および Silo-core-1 を採取

した。Silo-block-1 は混合セメントを用いて構築した GMT サイロの躯体コンクリートと接触して

いたベントナイト混合土をブロック状に取り出した試料である。Silo-core-1 は、ベントトナイト

混合土との接触部を含む GMT サイロの躯体コンクリートを採取する際、表面に付着するベント

ナイトをレジンで固定し、接触部を残したまま採取したコア試料である。 

 

  b.Sand-boxes 

Sand-boxes の概況を、図 2.1.4-3 に示す。Sand-boxes は図の奥側の B1 箱、および、図の手前

の B2 箱からなる。B1 箱は、締固め施工試験後飽和された後、上部に鉄製蓋を設置して養生され

ていた。この蓋は、鋼材によって坑道天井部に反力を取って一定位置を維持するとともに、内部

のベントナイト混合土の乾燥を防いでいた。 

Sand-boxes からは、Box-core-1～3 の 3 種類の試料を採取した。Sand-boxes は、トンネルイ

ンバート（底盤）の上にコンクリート壁を構築して箱型にした構造物である。インバートと壁部

で配合が異なっていることから、それぞれ、ベントナイト混合土との接触部を採取した。また、

表面からの深度による影響が表れる可能性を考慮して、壁部については 2 種類の深度から試料採

取できるよう、削孔角度を 30°および 45°として 2 つの試料を採取した。 
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図 2.1.4-2  GMTサイロの鉛直断面図 

 

 

図 2.1.4-3 sand-boxesの概況 

 



 

2
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表 2.1.4-1 採取試料の概要 

 

 

  

 

名称 採取場所 採取箇所の状態 採取方法 試料の状態 目的 

Silo-block-1 GMTサイロ サイロの躯体コン

クリート表面にベ

ントナイト混合土

が付着 

手掘り ベントナイト混合土とコンク

リートの接触部を含むように

切り出したブロック状のベン

トナイト 

・サイロコンクリート（混合

セメント）との接触部を含む

ベントナイト混合土 

Silo-core-1 手掘りおよび

ボーリング 

コンクリート表面に付着する

ベントナイト混合土にレジン

を塗布して固定し、ボーリン

グにより採取したコア 

・接触部を含むサイロコンク

リート 

・接触部を含むベントナイト

混合土 

Box-core-1 Sand-boxes B1 

 

Sand-boxes B1 の

壁コンクリートと

ベントナイト混合

土の接触部 

水平より 45°

傾斜したボー

リング 

ベントナイト混合土とコンク

リートの接触面を含むコア 

・接触部を含む Sand-boxes

の壁コンクリート（OPC使用） 

・接触部を含むベントナイト

混合土 

・採取位置が異なる 2 種類の

試料 
Box-core-2 水平より 30°

傾斜したボー

リング 

ベントナイト混合土とコンク

リートの接触面を含むコア 

Box-core-3 Sand-boxes B1 の

床コンクリートと

ベントナイト混合

土の接触部 

ほぼ鉛直のボ

ーリング 

ベントナイト混合土とコンク

リートの接触面を含むコア 

・接触部を含む Sand-boxes

の床コンクリート（OPC） 

・接触部を含むベントナイト

混合土 
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2）  水試料 

 表 2.1.4-2に、水試料の概要を示す。水試料は、GMTサイロのベントナイト混合土の表面を覆

っていた砕石を冠水していた水、および、GTS 内のボーリング孔の湧水を採取したものである。 

 

表 2.1.4-2 水試料採取概要 

名称 採取場所 採取箇所の状態 採取方法 

Silo-water GMTサイロ サイロ側部のベントナ

イト混合土の表面を覆

うように設置されてい

た砕石層の間隙水 

ポンプによる揚水 

GTS-water 

 

GTS 坑道内の

ボーリング孔

からの湧水 

ボーリング孔から湧出

する GTSの地下水 

 

 

(2)  実施手順と結果 

1）  固体試料 

  a.Silo-block-1 

図 2.1.4-4に示す手順により、Silo-block-1を採取した。 

 

 

図 2.1.4-4 Silo-block-1の採取手順 

 

  

ベントナイト混合土を被覆する砕石の撤去 

接触部を含まない箇所のベントナイト混合土の掘削・除去 

図 2.1.4-5 

接触部を含むベントナイト混合土の切り出し 

切り出した試料のパックおよび真空養生 

図 2.1.4-6 
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図 2.1.4-5 Silo-block-1試料の採取状況 

 

 

図 2.1.4-6 サンプル袋に入れて真空養生している Silo-Block-1の状況 

（赤線の面がサイロコンクリートとの接触面） 
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  b.Silo-core-1 

 図 2.1.4-7に Silo-core-1の採取手順を示す。 

 

図 2.1.4-7 Silo-core-1の採取手順 

 

silo-core-1 の採取においてベントナイト混合土の固定に用いられたレジンの化学組成を表 

2.1.4-3に示す。値は XRF（X線蛍光分析）によって得たものである。 

 

表 2.1.4-3 silo-core-1の採取においてベントナイト混合土の固定に用いられた 

レジンの化学組成 

成分 質量比率 (%) 

CO2 99.9822 

Fe2O3 0.0066 

SiO2 0.0051 

Cr2O3 0.0026 

CaO 0.0026 

NiO 0.0009 

 

 

 

ベントナイト混合土を被覆する砕石の撤去 

（Silo-block-1採取時に撤去済み） 

サイロコンクリート表面のベントナイトの一部を残して剥離・除去 

サイロコンクリートの表面とベントナイト混合土にレジンを塗布 

図 2.1.4-8 

ボーリングマシーンの据付～掘削 

 

、 

図 2.1.4-10 

コア試料の取り出し、真空養生 

図 2.1.4-11、図 2.1.4-12 
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図 2.1.4-8 レジンを塗布しベントナイト混合土をサイロコンクリートの表面に 

固定している状況 

 

図 2.1.4-9 ボーリングマシーンの据付け 

 

図 2.1.4-10 ボーリングマシーンにより掘削した直後の状況 
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図 2.1.4-11 コアを取り出したところ 

図 2.1.4-12 採取したコア試料（赤線で囲んだ箇所にベントナイト混合土が固定されている）  
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  c.Sand-boxes 

 Sand-boxesからはガイド孔を用いたオーバーコアリングによって 3本のコア試料を採取した。 

 このオーバーコアリングによる採取の手順を、図 2.1.4-13に示す。 

 

図 2.1.4-13 ガイド孔掘削～レジン注入～オーバーコアリングによるコア試料採取手順 

   (a) Box-core-1 

 図 2.1.4-14に Box-core-1の採取位置の概要を示す。また、図 2.1.4-15から図 2.1.4-20 に、

手順に沿って Box-core-1を採取した状況を示す。 

 

図 2.1.4-14 Sand-boxesにおける Box-core-1採取位置の概要 

ボーリングマシーンの据付け 

安定孔（6孔）の掘削 

安定孔へのレジンの注入 

オーバーコアリングによる本孔掘削 

周縁部のベントナイトを除去 

コア試料取り出し、真空養生 
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図 2.1.4-15 安定孔にレジンを注入している状況 

 

 

図 2.1.4-16 レジン硬化後、オーバーコアリングにより試料を採取している状況 

A B 

C D 
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 2.1.4-17 オーバーコアリングしたコア試料を取り出す前の状況 

 

図 2.1.4-18 オーバーコアリングした試料の周辺部のベントナイト混合土を除去している状況 

 

図 2.1.4-19 コア試料を取り出したところ 
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図 2.1.4-20 採取した Sand-core-1 

  d.Box-core-2 

図 2.1.4-21に Box-core-2の採取位置の概要を示す。 

図 2.1.4-22から図 2.1.4-28に、手順に沿って Box-core-1を採取した状況を示す。 

 

図 2.1.4-21 Sand-boxesにおける Box-core-2採取位置の概要 

 

 



 2-137 

 

図 2.1.4-22 安定孔を掘削している状況 

 

図 2.1.4-23 安定孔を掘削している状況 

 

図 2.1.4-24 先行した 3本の安定孔に、孔壁安定用のロッドを挿入している状況 
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 図 2.1.4-25 オーバーコアリング後の孔内の状況 

図 2.1.4-26 Box-core-2を取り出している状況 

 

図 2.1.4-27 Box-core-2を取り出した後の孔内 



 2-139 

  

図 2.1.4-28 取り出した直後の Box-core-2コア試料 

  e.Box-core-3 

 Box-core-3コアの採取状況を図 2.1.4-29から図 2.1.4-33に示す。 

 採取されたコアの状態は特に図 2.1.4-33に詳しく示されている。この図では、コアの切削面に

ボーリング孔内の状況が明確に表れている。モルタル(mortarと表記)を詰め込んで硬化させたグ

ラスファイバーチューブ(glass fibre)（先端は閉塞している）をガイド孔に挿入し、周囲にレジン

(resin)を注入して硬化させた後、ベントナイト混合土(S/Bと)とコンクリート(concrete)の接触部

が密着したままの状態で掘削されたものである。この図から、ベントナイト混合土とコンクリー

トが密着したままコア採取されたことがわかる。 

 

 

図 2.1.4-29 Box-core-3コアの掘削状況 
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図 2.1.4-30 Box-core-3コアの掘削直後の状況 

 

図 2.1.4-31 Box-core-3コアを取り出した後の孔内の状況

 

図 2.1.4-32 取り出した直後の Box-core-3コア 
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図 2.1.4-33 取り出した Box-core-3コアの状況 

 

2）  水試料 

  f.Silo-water 

 図 2.1.4-34 にベントナイト混合土を覆う砕石層から間隙水を採水している状況を示す。砕石層

の中の水位は GMT 実施後より、砕石層の表面から数 cm 下に維持されてきた。この砕石層（深

さ約 50cm）の半分程度の深さまでロッドを埋め、内部の水をポンプで揚水することにより砕石

層の間隙水を樹脂製試料瓶に採取した。採取直後に水温、pH、Eh、および、電気伝導度を計測

した。それらの計測値を表 2.1.4-4に示す。その後、液組成の分析まで、4℃で保存した。 

 

表 2.1.4-4 Silo-water採取時の物理化学性 

項目 単位 計測値 

pH － 9.61 

Eh mV 215 

電気伝導度 µS/cm 680 

水温 ℃ 15.0 
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図 2.1.4-34 ベントナイト混合土を覆う砕石層から間隙水を揚水している状況 

  g.GTS-water 

 図 2.1.4-35 に GTS-water を採取したボーリング孔 VE88.001 の位置を示す。VE88.001 は、

シェアゾーンと呼ばれる破砕帯に対して垂直に掘削された長さ 28.25m のボーリング孔である。

この孔の走向は 356.4°、傾斜は-43.2°である。その中に、トンネル坑壁から深さ 9.90m より

21.86m にかけて設置されたダブルパッカーによる採水区間から試料水を樹脂製試料瓶に採取し

た。採取後ただちに水温、pH、Eh、および、電気伝導度を計測し。それらの計測値を表 2.1.4-5

に示す。水質成分の分析に供するまで 4℃で保存した。 

 

 

表 2.1.4-5 GTS-water採取時の物理化学性 

項目 単位 計測値 

pH － 9.45 

Eh mV 65 

電気伝導度 µS/cm 86 

水温 ℃ 13.4 
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図 2.1.4-35 GTS-waterを採取した箇所の位置を示す平面図 

 

 

(3) 固体試料の保存 

 グリムゼルテストサイトで採取した固体試料は日本に搬送し、保存する。保存方法は以下の通

りである。 

① 採取直後、樹脂製のパックに入れて汎用のシーラーを用いて真空パックする。 

② その上に樹脂製パックをかぶせ真空パックする。 

③ さらにその上からアルミ入りの樹脂製パックをかぶせて真空パックする。 

このように 3重にパックした状態で木製の箱に入れて日本に輸送した。日本に輸送した後、ア

ルミ入り樹脂製パックを取り除き、試料に大きな変状が生じていないことを確認した。 

 

1） Box-core-1 

アルミ入り樹脂製パックを取り除く前後の様子を、図 2.1.4-36 と 図 2.1.4-37 にそれぞ

れ示す。 
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図 2.1.4-36 Box-core-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除く前の状態 

 

 

図 2.1.4-37 Box-core-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除いた後の状態 
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2） Box-core-2 

Box-core-2のアルミ入り樹脂製パックを取り除いている途中の状況を図 2.1.4-38に示す。

また、取り除いた後の状況を図 2.1.4-39に示す。  

 

 

図 2.1.4-38 Box-core-2のアルミ入り樹脂製パックを取り除いているところ 

 

 

図 2.1.4-39 Box-core-2のアルミ入り樹脂製パックを取り除いた後の状態 
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3） Box-core-3 

 アルミ入り樹脂製パックを取り除く前後の様子を、図 2.1.4-40および図 2.1.4-41にそ

れぞれ示す。 

 

 

図 2.1.4-40 Box-core-3のアルミ入り樹脂製パックを取り除く前の状態 

 

 

図 2.1.4-41 Box-core-3のアルミ入り樹脂製パックを取り除いた後の状態 
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4） Silo-block-1 

 アルミ入り樹脂製パックを取り除く前後の様子を、図 2.1.4-42および図 2.1.4-43にそ

れぞれ示す。図 2.1.4-43 の左辺側がサイロのコンクリートに接していた面である。樹脂

製パックに”→silo”のように明示している。 

 

 

図 2.1.4-42 Silo-block-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除く前の状態 

 

 

図 2.1.4-43 Silo-block-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除いた後の状態 
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5） Silo-core-1 

 アルミ入り樹脂製パックを取り除く前後の様子を、図 2.1.4-44および図 2.1.4-45に示

す。図 2.1.4-45 で赤い枠で囲んだ部分が、サイロコンクリート表面に付着したまま固定

化したベントナイト混合土である。 

 

 

図 2.1.4-44 Silo-core-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除く前の状態 

 

 

図 2.1.4-45 Silo-core-1のアルミ入り樹脂製パックを取り除いた後の状態 
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(4) 試料水の水質分析 

1） 試料 

 水質分析を行った試料は、センター殿が別途採取したもので、数量は 2 個である。試料の名称、

採取場所、採取箇所の状態、採取方法の概要を表 2.1.4-6 に示す。 

 

表 2.1.4-6 水試料の概要 

名称 採取場所 採取箇所の状態 採取方法 

Silo-water GMT サイロ サイロ側部のベントナ

イト混合土の表面を覆

うように設置されてい

た砕石層の間隙水 

ポンプによる揚水 

GTS-water 
 

GTS 坑道内の

ボーリング孔

VE88.001 から

の湧水 

ボーリング孔から湧出

する GTS の地下水 
採水設備（ダブルパッ

カー、チュービング）

による採水 

 

2） 分析項目と分析方法 

 分析した項目は、Na, K, Ca, Mg, Si, Al, 全 Fe、Cl-、SO42-、HCO3-、δD、δ18O、3H で

ある。このうち、Al は ICP-MS により、全 Fe は ICP-OES により、Na、K、Ca、Mg、Cl-、

SO42-はイオンクロマトグラフィにより、それぞれ計測した。Si はモリブデン青を用いた吸

光度法によって SiO2として計測し Si に換算した。HCO3-はアルカリ度計を用いてアルカリ

度として計測し、平衡計算により無機炭素の種分化を求めた。また、δ18O とδD はキャビ

ティリングダウン分光法により計測した。 

 

3） 分析結果 

 同位体以外の分析結果を表 2.1.4-7 に示す。表 2.1.4-7 には、採水時に計測された pH, Eh, 

電気伝導度、水温が含まれている。また、表 2.1.4-8 には、分析結果をモル濃度に換算した

結果を示す。表 2.1.4-9 には安定同位体の分析結果を示す。 

 また、GMTサイロの構築時（2000年）にベントナイト混合土を飽和した水（Grimsel supply 

water）の水質成分を表 2.1.4-10 に示す。 
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表 2.1.4-7 水質分析の結果 

別途計測された項目（pH, Eh, 電気伝導度、水温）を含む 

  Silo-water GTS-water 

pH － 9.61 9.45 

Eh mV 215 65 

電気伝導度 µS/cm 680 86 

水温 ° C 15.0 13.4 

アルカリ度 meq/l 2.98 0.45 

SiO2 mg/l 7.20 6.07 

Ca mg/l 3.7 5.0 

Mg mg/l 0.5 <0.1 

Na mg/l 141 14.0 

K mg/l 4.9 0.8 

Al mg/l 0.037 0.010 

Fe mg/l 0.01 <0.01 

Cl- mg/l 7.7 4.1 

SO4
2- mg/l 125 4.6 

 

 

表 2.1.4-8 水質分析の結果をモル濃度に換算した結果 

 Silo-water 
(mmol/L) 

GTS-water 
(mmol/L) 

Si 0.226 0.19 

Ca 0.092 0.13 

Mg 0.021 <0.004 

Na 6.1 0.61 

K 0.13 0.021 

Al 0.0014 0.00037 

Fe 0.0002 <0.0002 

Cl- 0.22 0.12 

SO4
2- 1.3 0.048 
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表 2.1.4-9  安定同位体の分析結果 

 単位 Silo-water GTS-water 

δ18O ‰SMOW -9.52 -13.23 

δD ‰SMOW -70.0 -93.0 

Tritium TU 3.8±0.6 <0.6 

 

 

表 2.1.4-10 ベントナイト混合土を飽和した水（Grimsel supply water）の水質成分 

 

 
Grimsel supply water 

mg/L mmol/L 

pH 7.53 ( - )  

Alkalinity 0.60 (meq/L)  

SiO2 1.97 0.0328 

Ca 10.1 0.252 
 

Mg 0.7 0.03 

Na 0.6 0.03 

K 0.3 0.008 

Al <0.010 <0.00037 

Fe <0.010 <0.00018 

Cl- <0.1 <0.003 

SO4
2- 2.4 0.025 

 

 

4） 計測データを用いた水質評価 

  a.熱化学平衡計算 

採水時に計測した Ehより、次の式により peを求めた。  

𝑝𝑒 =
F

2.303RT
𝐸ℎ 

ここで、F:ファラデー定数(96.42kJ/volt)、R: 気体定数(8.314×10-3kJ/mol/K)、T: 絶対

温度である。 

pH、水温については表 2.1.4-7に示す数字を用いた。pH、peについては、チャージの

調整に使わず、固定値として与えた。水質成分の初期濃度については、表 2.1.4-8 に示す

濃度を各成分の全濃度として用いた。検出限界未満の成分の濃度は 0 mmol/L とした。計

算は PHREEQC2.18を用いて行った。データベースは、付属の Phreeqc.datを用いた。 
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計算の結果、種分化により、第 2溶存種の濃度が無視できない成分について、主要溶存

種と第 2溶存種の濃度を表 2.1.4-11に示す。また、表の一番下の欄に、100×(正電荷 - |

負電荷|) / (正電荷 + |負電荷|) (%)で求まるエラーを示す。 

表 2.1.4-11 顕著な種分化が生じる成分の主要溶存種および第 2溶存種の濃度 

成分 
 Silo-water GTS-water Grimsel supply water 

溶存種 濃度 (mmol/L) 溶存種 濃度 
(mmol/L) 

C(IV) HCO3- 2.01 0.30 HCO3- 0.596 

 CO3
2- 0.40 0.03 CO2 (aq) 0.0446 

Si H4SiO4 0.155 0.149 H4SiO4 0.0327 

 H3SiO4
- 0.071 0.041 Na+ 0.0300 

Ca Ca+2 0.066 0.12 K+ 0.00800 

 CaCO3 0.018 － Ca+2 0.250 

Mg Mg2+ 0.016 － Mg2+ 0.0297 

 MgCO3 0.003 － SO4
2- 0.0241 

Fe Fe(OH)4
- 0.00013 － 

 
  

エラー － 5.7% 15% － -3.86% 

 

平衡計算の結果、Silo-water はほぼ正負電荷がバランスする結果となったが、GTS-water

はバランスしなかった。その理由は次のようであると考えられる。GTS-waterは比較的イ

オン強度が小さく、計測のタイミングのずれなどで、アルカリニティの計測値に誤差が生

じやすい。その他の溶存成分の濃度も小さいためアルカリニティの計測誤差の影響がエラ

ーとなって表れやすいと考えられる。 

 Silo-waterは GTS-waterに比べ特に Naと SO4
2-の濃度が高いことがわかる。GMTに用

いたベントナイトはクニゲル V1であるが、クニゲル V1は Na2SO4塩を多く含むことがわ

かっている。このNa2SO4塩が、GMT実施中および終了後の湛水期間中に間隙水に溶解し、

上部を覆っている砕石層の間隙にも拡散したものと推測される。 

 また、表 2.1.4-10に示した Grimsel supply waterはサイロを製作当時にクニゲル V1の

膨潤に使用した地下水のデータである。GTS-waterと同様に塩濃度が非常に低い。組成は

差が小さいながらも、構成に違いがあるので、溶存種の計算結果にも違いが出ている（表

2.1.4-11）。 

 

  b.安定同位体 

図 2.1.4-46に、NTB91-04における安定同位体分析結果のまとめを示す。これに基づき、

今回計測の結果と既往の計測結果を比較したプロットを図 2.1.4-47に示す。 

GTS-water の分析結果は、既往の計測とよく整合することがわかるが、Silo-water は既
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往の計測結果に比べて大幅に軽く、かつ、同位体比も GTS-waterのラインから外れること

がわかる。これは、Silo-water にこのサイトのものと異なる水が混入している可能性を示

唆している。推測される理由の 1 つとして、元のクニゲル V1 が自然含水状態で持ち込ま

れたため、アルプスの水に比べて重い日本の水が含まれたことが推測される。 

 

  c.トリチウム 

 図 2.1.4-48に、NTB91-04における既往のトリチウム分析結果のまとめを示す。この結

果から、これらの計測の時点で、ほとんどトリチウムが観察されていないことがわかる。

そのことから、NTB91-04 が出された時点で、GTS 内の水は少なくとも 35 年以上前のも

のであることがわかるとしている。 

今回の計測結果でも、GTS-water については定量下限未満であった。NTB91-04 では、

降水中のトリチウム濃度が上昇し始めた時期を 1950 年代半ばとしており、これによれば、

この GTS-waterは少なくとも 50年程度以前の水であると言える。 

Silo-waterからは、図 2.1.4-48にプロットした多くのトリチウム濃度の計測値範囲（～

5TU程度）内の低濃度のトリチウムが計測された。Silo-waterには、GTS-waterと経路ま

たは由来の異なる水が含まれる可能性が示唆される。 
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図 2.1.4-46 NTB91-04における安定同位体分析結果のまとめ 
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図 2.1.4-47 安定同位体分析の結果と既往の分析結果との比較 
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図 2.1.4-48  NTB91-04における既往のトリチウム分析結果のまとめ 
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第2章  
2.2 緩衝材の連成解析モデルに関わる力学特性に関する試験 

 昨年度までに行われた「セメント－ベントナイト相互影響に関する試験」においては、ベント

ナイト系材料の変質現象を説明できる長期変質評価モデルの構築や、そのモデルとベントナイト

の力学・物質移行の変化を表すモデルを連成させることによって、セメント系材料と地下水との

反応による化学的条件の変化に起因したベントナイト系材料の変質に伴う力学挙動、物質移行（特

に水理挙動）の変化を表すモデル化に必要なデータを取得するための試験を実施した。この試験

では、ベントナイトの化学変質として、モンモリロナイトの「Ca 型化」と「溶解」を対象とし

た。「Ca 型化」に関しては、強制的に Ca 型化させたベントナイトの力学・水理挙動を取得する

ことによって、モンモリロナイトの Ca 型化がベントナイトの力学・水理挙動に及ぼす影響のモ

デル化に資するデータを取得した。また、「溶解」に関してはモンモリロナイト含有率のごとの力

学・水理挙動の関係を取得することによって、モンモリロナイトの溶解が力学・水理挙動に及ぼ

す影響のモデル化に資するデータを取得した。 

 この結果、ベントナイトの力学・物質移行挙動に対してはモンモリロナイトの特性が支配的で

あり、力学挙動に関しては、モンモリロナイト含有率、種類をパラメータとした完全飽和線によ

るモデル化、物質移行挙動に関してはモンモリロナイト含有率、種類をパラメータとした 2 層膨

潤含水比によってモデル化が可能であることが分かった。 

 

2.2.1 モンモリロナイトのアナルサイム変質過程に関する試験 

 昨年度までは、モンモリロナイトが、モンモリロナイト(土粒子密度 2.75Mg/m3程度)と比較的

土粒子密度の近い非膨潤性鉱物に変質した場合を取り上げて、この非膨潤性鉱物として微粉砕ケ

イ砂(土粒子密度 2.65Mg/m3程度)で模擬した。これにより、変質によるモンモリロナイト含有率

の低下に伴う膨潤性能の変化を調べた。しかしながら、放射性廃棄物処分場の緩衝材のような体

積拘束条件下において土粒子密度が大きく変化する化学変質が発生した場合、膨潤性能の変化だ

けでなく有効応力の大きな変化が発生する可能性がある。そこで今年度は、モンモリロナイトが

低土粒子密度の非膨潤性の鉱物に変質する場合を想定し、モンモリロナイトのアナルサイム化(土

粒子密度 2.2Mg/m3程度)を対象とした試験を行った。 

 

(1) 材料 

 1) モンモリロナイト 

 本試験で使用するモンモリロナイトは特段の断りがない限り、クニゲル V1 を精製したクニピ

ア F を使用するものとする。表 2.2.1-1 にクニピア F の土粒子密度を示す。 

表 2.2.1-1 クニピア F の土粒子密度 (平成 24 年度成果)[1] 

試 料 クニピア F 

土 粒 子 の 密 度 ρs Mg/m3 2.766 2.781 2.779 

平    均    値 ρs Mg/m3 2.776 

 

 2) ケイ砂 

 本試験で使用するケイ砂は特段の断りがない限り、3 号ケイ砂（愛知県産三河砂）と 5 号ケイ
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砂（オーストラリア産のアルバニー砂）を１：１の乾燥質量割合で混合したものを使用するもの

とする。さらに、ケイ砂を疑似随伴鉱物として使用する場合は、上述のケイ砂をボールミルで微

粉砕したもののうち、75μm の篩を通過したものを使用する。表 2.2.1-2 にケイ砂の土粒子密度

を示す。 

表 2.2.1-2 ケイ砂の土粒子密度 (平成 24 年度成果)[1] 

試 料 粉砕ケイ砂 粉砕前ケイ砂 

土 粒 子 の 密 度 ρs Mg/m3 2.756 2.759 2.753 2.646 2.642 2.654 

平    均    値 ρs Mg/m3 2.638 2.647 

 

 3) アナルサイム 

 本試験で使用するアナルサイムは特段の断りがない限り、粗砕アナルサイム（カナダ・ケベッ

ク産、図 2.2.1-1 参照）をメノウ乳鉢でエタノールを使用しながら湿式粉砕したもののうち、

75μm の篩を通過したものを使用した。図 2.2.1-2 に微粉砕アナルサイムの作製手順を示す。物

理物性は後述する。 

 

 

図 2.2.1-1 カナダ・ケベック産アナルサイムの X 線回折パターン 
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粗粒アナルサイムの粗粉砕(1mm 以下) 

 
アナルサイムの中粉砕(150μm 以下) 

 
湿式微粉砕(エタノール添加) 

 
75μm 篩通し 

図 2.2.1-2 微粉砕アナルサイムの作製手順 

 図 2.2.1-3 に粉砕後のアナルサイムの X 線回折パターンを示す。図より、粉砕によるメノウな

どの不純物の混入がないことが分かる。 

 

 

図 2.2.1-3 粉砕後のアナルサイムの X 線回折パターン 
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 4) 変質前人工ベントナイト 

 本試験で変質前人工ベントナイトとして使用する人工ベントナイトは、特段の断りがない限り、

モンモリロナイト、微粉砕ケイ砂の混合土である。その混合割合は、天然のベントナイト（クニ

ゲル V1）のメチレンブルー吸着量試験から取得したモンモリロナイト含有率 59％と整合するよ

うにした。表 2.2.1-3 に変質前人工ベントナイトの土粒子密度を示す。 

 

表 2.2.1-3 変質前人工ベントナイトの土粒子密度 (平成 24 年度成果)[1] 

試 料 番 号（深さ） 変質前人工ベントナイト 

土 粒 子 の 密 度 ρs Mg/m3 2.761 2.769 2.760 

平    均    値 ρs Mg/m3 2.763 

 

 5) 変質後人工ベントナイト 

 本試験で変質後人工ベントナイトとして用いるのは、モンモリロナイト、微粉砕ケイ砂、微粉

砕アナルサイムを混合したものである。表 2.2.1-4 には人工ベントナイト系材料の鉱物組成の変

質前後のイメージを示している。変質前人工ベントナイトのモンモリロナイト含有率が 59％であ

ったのに対して、変質後人工ベントナイトは、変質前のモンモリロナイトの半分がアナルサイム

に変質したことを想定して、モンモリロナイト含有率 29.5％、アナルサイム含有率が 29.5％、微

粉砕ケイ砂が 41％となるように混合したものを使用した。  

 

表 2.2.1-4 人工ベントナイト系材料の鉱物組成の変質前後のイメージ 

 wt％ 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 

人工 

ﾍﾞﾝﾄﾅｲﾄ 

変質前 ﾓﾝﾓﾘﾛﾅｲﾄ：59％ 微粉砕ケイ砂：41％ 

変質後 ﾓﾝﾓﾘﾛﾅｲﾄ：29.5％ ｱﾅﾙｻｲﾑ：29.5％ 微粉砕ケイ砂：41％ 

 

 

(2) 力学・物質移動特性変化に関する試験 

 1) 物理試験 

  a. 土粒子密度試験 

 土粒子密度は、ベントナイトの力学物性を表す基本となる物理量であり、必須の試験である。

これまでに、表 2.2.1-5 に示すように Na 型ベントナイト（クニゲル V1、MX80）、Ca 型化ベ

ントナイト（Ca 型化クニゲル V1）、Na 型モンモリロナイト（クニピア F、水簸した MX80 の

モンモリロナイト、微粉砕ケイ砂）等について土粒子密度を求めた[2][3][4][5]。今年度は、モ

ンモリロナイトが溶解してアナルサイムに変質した場合のモデル実験として、微粉砕アナルサ

イムを人工ベントナイトに混合した試料（変質後人工ベントナイト）を試験に用いるため、こ

の微粉砕アナルサイムの土粒子密度を計測した。表 2.2.1-6 に今年度の土粒子密度試験のケー

スを示す。土粒子密度試験は、【JGS0111-2000：地盤工学会基準 土の粒度試験方法】に則り

実施した。 
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表 2.2.1-5 前フェーズの土粒子密度試験一覧 

年度 材料 

H20 Na 型モンモリロナイト 

H21 Ca 型化モンモリロナイト 

H22 

ケイ砂含有 Na 型モンモリロナイト（人工ベントナイト） 

ケイ砂 

微粉砕ケイ砂（アルミナ乳鉢） 

クニゲル V1（天然ベントナイト） 

H23 

微粉砕ケイ砂（陶器ボールによるボールミル） 

MX80 

クニゲル V1 随伴鉱物 

MX80 随伴鉱物 

 

 

表 2.2.1-6 土粒子密度試験ケース 

材料 試験数 備考 

アナルサイム 3 回 
【JGS0111-2000：地盤工学会基準 

土の粒度試験方法】に準拠 

 

 

 微粉砕アナルサイム試験結果と計測結果から計算した変質後人工ベントナイトの土粒子密度

を表 2.2.1-7 を示す。試験は繰り返し回数 3 回で実施した。計測により、微粉砕アナルサイム

の土粒子密度が 2.287Mg/m3 であることが分かった。モンモリロナイトの土粒子密度が、表 

2.2.1-1 に示したように 2.776Mg/m3であることから、モンモリロナイトがアナルサイムに変質

すると、土粒子密度が大きく変化することが確かめられた。また、このアナルサイムを含む変

質後人工ベントナイトの土粒子密度は計算で求めると 2.556Mg/m3 となり、表 2.2.1-3 に示し

た変質前人工ベントナイトの土粒子密度 2.763Mg/m3と比較すると、ベントナイト全体の平均

的な土粒子密度は、変質により大きく変化することが分かる。この変化は、乾燥密度一定条件

であればベントナイトの間隙を消費することになり、力学的には有効応力の増加、水理学的に

は止水性の向上に寄与する可能性がある。ただし、モンモリロナイトの現象に伴う膨潤圧の減

少、比表面積の減少も同時に生じており、実際の力学・水理挙動は両者が相殺した結果として

決定されるものと予想される。 
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表 2.2.1-7 微粉砕アナルサイムと変質後人工ベントナイトの土粒子密度試験結果 

試 料 番 号（深さ）  微粉砕アナルサイム 変質後人工ベントナイト 

ピクノメーター Ｎｏ．  52 53 54 

 

（試料＋蒸留水＋ﾋﾟｸﾉﾒｰﾀｰ）質量   ｍｂ g 156.100 169.796 164.839 

ｍｂをはかった時の内容物の温度   Ｔ ℃ 15 15 15 

T ℃における蒸留水の密度  ρw(T) Mg/m3 0.99910 0.99910 0.99910 

温度 T ℃の蒸留水を満たしたときの 

（蒸留水＋ピクノメーター）質量 ma g 
150.517 164.708 159.695 

 試   料   の 

炉 乾 燥 質 量  

容  器  No. 52 53 54 

(試料＋容器)質量 g 106.939 105.766 106.419 

容 器 質 量 g 97.008 96.744 97.287 

ms    g 9.931 9.022 9.132 

土 粒 子 の 密 度    ρs Mg/m3 2.282 2.291 2.288 

平    均    値    ρs Mg/m3 2.287 2.556※ 

※所定の乾燥質量割合で混合された場合の計算値 

 

 レーザー回折式の粒度分布測定器を用いた粉砕後のアナルサイムの粒度分布を図 2.2.1-4 に

示す。アナルサイムは微粉砕した後に JGS0051 の土質区分における細粒分の上限値である 75

μm の篩を通過させており、その粒径 75μm の通過質量百分率は 97％程度である。なお、粒

径 75μm の通過質量百分率が 100％とならないのは、レーザー回折式の粒度分布測定の際に作

製するアナルサイムの懸濁液が十分に分散しておらず、部分的に凝集しているためだと考えら

れる。 
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図 2.2.1-4 粉砕後のアナルサイムの粒度分布 
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 2) 力学試験 

  a. 排気一次元圧縮試験 

 ベントナイトの力学モデルを構築する際に、圧密・膨潤特性は重要な要素である。そこで、二

次鉱物が生成したことを模擬した試料を用いて、排気一次元圧縮試験を行った。ベントナイト系

人工バリア材料の排気一次元圧縮試験を行えば、ベントナイト系人工バリアの正規圧密線、等飽

和度線、等含水比線などの力学特性、平衡膨潤圧と平衡膨潤量の関係などの膨潤特性が得られる

ため、力学モデルの妥当性を検証し、変質に伴う力学挙動の変化を考慮したものとするためには

重要な試験である。 

 昨年度までに、表 2.2.1-8 に示すように、Na 型モンモリロナイト（クニピア F）、Ca 型化モン

モリロナイト、クニミネ工業製のクニピア F にケイ砂を混合させた人工ベントナイトとクニゲル

V1、MX80 などの一次元圧縮試験を行い、完全飽和線を取得した[2][3][4][5]。この結果、モンモ

リロナイト含有率の違いによって完全飽和線が平行移動すること、モンモリロナイトの産地の違

いにより、完全飽和線の傾きが異なることなどが明らかとなった。 

 今年度は、表 2.2.1-9 に示す条件で、変質後人工ベントナイトの完全飽和線を取得した。今年

度の試験結果によって、モンモリロナイトが低土粒子密度の非膨潤性の鉱物に変質する化学変質

が完全飽和線に及ぼす影響を定量評価できる。 

 

表 2.2.1-8 これまで行った一次元排気圧縮試験一覧 

年度 材 料 液種 

H20 クニピア 蒸留水 

H21 Ca 型化モンモリロナイト 蒸留水 

H22 
ケイ砂含有 Na 型モンモリロナイト（人工ベントナイト） 

クニゲル V1（天然ベントナイト） 
蒸留水 

H23 

ケイ砂含有率 80％の Na 型モンモリロナイト 

（人工ベントナイト） 

MX80 

蒸留水 

 

表 2.2.1-9 一次元排気圧縮試験ケース 

材料 液種 
含水比(％) 

(飽和乾燥密度(Mg/m3)) 

変質後人工ベントナイト 

モンモリロナイト含有率

29.5wt％ 

アナルサイム含有率 

29.5wt％ 

蒸留水 
11.34 

(1.982) 

15.63 

(1.826) 

19.47 

(1.707) 

25.34 

(1.551) 

31.42 

(1.418) 

  

試験手順は次の通りである。 

① 前述の土粒子密度試験より土粒子密度が既知となった各試料を用いて初期含水比をパラ

メータとして調整した材料を作製する。 

② 各試料を締固めモールドにセットし、静的に一定速度で一次元圧縮する。 

③ その際の載荷圧と湿潤密度を記録する。 
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④ 湿潤密度と初期含水比から乾燥密度 を算出し乾燥密度と静的締固め圧力の関係として

まとめる。 

 

 以上の手順を図示すると、図 2.2.1-5 のようになる。 

 

 

図 2.2.1-5 一次元排気圧縮試験の模式図 

 

 図 2.2.1-6 に一次元圧縮試験から得られる結果の反映先と理論展開フローを示す。図中の赤字

が材料毎に異なるパラメータである。様々な材料で一次元圧縮試験を実施し、フローに従って結

果の整理を行うと、最終的には材料毎の完全飽和線が得られることになる。材料毎の完全飽和線

の変化を化学的変質として平衡論的にまとめると最終的には力学モデルに化学変質を考慮できる。 

 前研究フェーズにおいて実施した検討で導入したベントナイト系人工バリアの力学概念では、

このようにして得られる完全飽和線は正規圧密曲線、ゼロ空隙曲線、平衡膨潤圧・膨潤量線であ

ることが示されている。よって本検討で得られた完全飽和線から得られる正規圧密曲線、ゼロ空

隙曲線、平衡膨潤圧・膨潤量線などの妥当性に関しても検討を行う（図 2.2.1-7 参照）。 
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図 2.2.1-6 一次元圧縮試験の反映先と理論展開 

 

 

図 2.2.1-7 一次元圧縮試験のモデル構築への反映イメージ 
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 図 2.2.1-8 に変質後人工ベントナイトの一次元圧縮試験結果を示す。図から、変質後人工ベ

ントナイトの完全飽和線が、 

/ 0.156ln ' 1.39w vd              （式 2.2.1-1） 

として得られた。変質後人工ベントナイトの等飽和度線は、これまでに検討した材料の結果に

比べ、直線的であり、飽和乾燥密度に漸近しても、過剰間隙水圧が発生していないことが特徴

的である。これは、前フェーズで実施したモンモリロナイト含有率が 20％の人工ベントナイト

の場合でも同様の結果であったため、モンモリロナイトの含有率が少ないために透水係数が高

いことが理由と考えられる。 

 さらに、図 2.2.1-9 には、変質後人工ベントナイトの等飽和度線と昨年度までに取得した、

モンモリロナイト含有率が 100％のクニピア F、59％クニゲル V1、20％の人工ベントナイト

の完全飽和線の比較を示す。 
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図 2.2.1-8 変質後人工ベントナイトの一次元圧縮試験結果 
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図 2.2.1-9 変質後人工ベントナイトの完全飽和線と既往の結果の比較 
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 図から、各材料の完全飽和線は、互いに平行であり、（式 2.2.1-2）で与えられることが分か

った。 

/ ln 'aCw vd              （式 2.2.1-2） 

 ここで、クニピア系のモンモリロナイトを含む材料の場合の各係数は表 2.2.1-10 に示す通り

である。 

 

表 2.2.1-10 各材料の完全飽和線のパラメータ 

材料 

ﾓﾝﾓﾘﾛﾅｲﾄ 

含有率 

mnt (％) 
aC    

' maxv  

(MPa) 

ｸﾆﾋﾟｱ F 100 

0.156 

1.35 9330 

ｸﾆｹﾞﾙ V1 59 1.45 3730 

人工ﾍﾞﾝﾄﾅｲﾄ 20 1.77 331 

変質後人工ﾍﾞﾝﾄﾅｲﾄ 29.5 1.39 1762 

 

 なお、表 2.2.1-10 には、（式 2.2.1-2）に示した完全飽和線から、乾燥密度が土粒子密度と

一致する、すなわち間隙比がゼロとなる圧力 ' maxv も示している。この ' maxv  は、（式 

2.2.1-2）から、 

/
' exp expmax

s

a a

Gs w
v C C

   


    
    

   
 

で与えられる。ただし、 sG ：土粒子比重、 s ：土粒子密度である。 

さらに、変質後人工ベントナイトの 関係は、（式 2.2.1-3）でそれぞれ与えられる。 

max

max

'ln
'
'ln

'

v
a

v

v
s a

v

C
e

G C












           （式 2.2.1-3） 

 （式 2.2.1-3）から得られる 関係を図示すると図 2.2.1-10 のようになる。図には、

昨年度までに取得した、モンモリロナイト含有率が 100％のクニピア F、59％クニゲル V1、

20％の人工ベントナイトの 関係も併せて示している。図から、一次元圧縮試験により、

変質後人工ベントナイトの  関係は、変質前人工ベントナイト（クニゲル V1）とほぼ

同等であることが分かる。変質後の人工ベントナイトのモンモリロナイト含有率が 29.5%と変

質前に比べて半分になっているのにもかかわらず、 関係があまり変わらないのは、モ

ンモリロナイトの減少に伴う膨潤圧の減少を、土粒子密度の低下（土粒子体積の増加）に伴う

間隙体積の減少による土粒子骨格の形成、土粒子同士の接触点の増加などが補っているためで

あると考えられる。 

~ ln 'e p

~ ln 'e p

~ ln 'e p

~ ln 'e p

~ ln 'e p
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図 2.2.1-10 変質後人工ベントナイトの 関係 

 

  b. 膨潤挙動取得試験（荷重制御膨潤量試験） 

 本研究は、ベントナイトの膨潤を弾塑性力学の観点から、「ベントナイトは、吸水するだけで

応力履歴を忘れてしまう弾塑性材料」と見なすこととし、この概念を試験によって検証するこ

とを目的としている。 

 試験手順は次の通りである。 

① クニピア F とケイ砂及びアナルサイムを所定の重量比で混合したものを準備する。 

② 各試料を締固めモールドにセットし、乾燥密度 1.6Mg/m3になるように締固める。 

③ 体積一定条件で膨潤圧試験を行う。 

④ 平衡膨潤圧に達したことを確認したら、0.1、0.2、0.5、1.0MPa 程度の荷重一定条件で

膨潤量試験を行う。 

⑤ 上記の試験ケースの内、0.2MPa のケースに関しては、平衡状態に達したことが確認さ

れたら 0.1MPa に上載圧力を低下させる。 

 

 以上の手順を図示すると、図 2.2.1-11 のようになる。この試験のメリットは、様々なモンモ

リロナイト含有率の膨潤線を同時並行で取得できる点である。ここで注意が必要なのは、モン

モリロナイト含有率などの配合が変化することで、見かけの土粒子密度が変化するため、乾燥

密度 1.6Mg/m3 に相当する間隙比が若干変化することである。さらに平衡膨潤圧の値は大きく

変化する。よって、成果をまとめて議論するためには、少なくとも応力軸は平衡膨潤圧で無次

元化する必要がある。荷重制御膨潤量試験供試体諸元を表 2.2.1-11 に示す。また、既往の試験

ケースを表 2.2.1-12 に示す[1][4][5]。モンモリロナイト含有率によって膨潤挙動が決まるので

あれば、本年度の試験ケースである変質後の人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 29.5%）

~ ln 'e p
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と平成 22 年度に実施した人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 30%）は同等の挙動を

示すはずである。 

 

 

図 2.2.1-11 荷重制御膨潤量試験の模式図 

 

表 2.2.1-11 荷重制御膨潤量試験供試体諸元 

上載荷重 P (MPa) 0.1 0.2⇒0.1 0.5 1.0 

供
試
体 

直径 D (cm) 6.000 6.000 6.000 6.000 

高さ H (cm) 0.500 0.500 0.500 0.500 

断面積 A (cm2) 28.274 28.274 28.274 28.274 

体積 V (cm3) 14.137 14.137 14.137 14.137 

湿潤質量 mt (g) 27.655 27.798 27.798 27.798 

乾燥質量 ms (g) 22.551 22.566 22.624 22.624 

含水比 w (%) 22.63 23.18 22.87 22.87 

湿潤密度 ρt (Mg/m3) 1.956 1.966 1.966 1.966 

乾燥密度 ρd (Mg/m3) 1.595 1.596 1.600 1.600 

間隙比 e  0.605 0.631 0.627 0.627 

飽和度 Sr(%) 95.81 95.62 94.95 94.95 

ﾓﾝﾓﾘﾛﾅｲﾄ含有率αmnt 

(wt%) 
29.5 29.5 29.5 29.5 
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表 2.2.1-12 既往の荷重制御膨潤量試験数量 

年

度 
材料 

初期乾

燥密度 

Mg/m3 

ﾓﾝﾓﾘﾛﾅｲﾄ 

含有率 wt％ 
試験ケース 

H22 
ケイ砂含有 Na 型モンモリロナイト（人工ベントナイト） 

1.6 
30,59,100 各 1 セット 

クニゲル V1（天然ベントナイト） 59 1 セット 

H23 
人工ベントナイト 

1.6 
20 1 セット 

MX80（天然ベントナイト） 天然鉱物 1 セット 

H24 MX80（天然ベントナイト） 1.6 天然鉱物 
0.1MPa、0.25 

MPa、1.5 MPa 

※ 1 セットにつき、1.5、1.0、0.5、0.25、0.1MPa の死荷重を付与 

 

 図 2.2.1-12 に、試験結果として膨潤量の経時変化を示す。図には、上載圧が 0.1、0.25、0.5、

1.0MPa の場合の既往の試験結果も併せて示す。図から、上載圧力が一定の場合はモンモリロ

ナイト含有率がほぼ同じである変質後人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 29.5%）と

平成 22 年度に実施した人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 30%）は同等の挙動を示

している[4]。このことから、二次鉱物が膨潤挙動に及ぼす影響は小さく、膨潤挙動はモンモリ

ロナイト含有率が支配的であることが分かった。 

 図 2.2.1-12 の結果のうち、変質後人工ベントナイト、クニゲル V1、人工クニゲル V1、クニ

ピア F の結果を e-logP 平面に示すと図 2.2.1-13 のようになる。図に示す通り、モンモリロナ

イト含有率が同等なクニゲル V1 と人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 59%）では大

きな相違がないことが分かる。また、モンモリロナイト含有率が小さいほど、荷重制御膨潤量

試験の平衡値と完全飽和線との乖離が大きいことが分かる。 
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図 2.2.1-12 モンモリロナイト含有率毎の膨潤量試験結果 
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 図 2.2.1-14 には各モンモリロナイト含有率のベントナイトの平衡膨潤量を e-logP 平面に示

している。この各モンモリロナイト含有率のベントナイトの平衡膨潤量から算出された間隙比

e を連ねた線は通常の地盤材料であれば膨潤線に相当する。 

図から、高モンモリロナイト含有率の材料ほど膨潤線は完全飽和線まで至っており、完全飽

和線が正規圧密曲線と一致するという実験事実に照らせば、モンモリロナイトは膨潤によって

塑性化すると解釈できる。 

さらに、モンモリロナイト含有率が低下すると平衡膨潤量は完全飽和線から乖離する傾向が

ある。その大小関係は、随伴鉱物の大きさに依存すると考えられ、微粉砕ケイ砂のように土粒

子密度がモンモリロナイトと同程度の随伴鉱物の場合、平衡膨潤量は完全飽和線よりも大きく

なり、アナルサイムのように、土粒子密度がモンモリロナイトよりも小さい場合、平衡膨潤量

は完全飽和線よりも小さくなる。これは、モンモリロナイトの膨潤に対して、非膨潤性随伴鉱

物の土骨格構造の応力履歴が影響しているためと考えられる。 

完全飽和線は、粉体状態から飽和まで単調圧縮した場合の応力と乾燥密度（間隙比）の関係

であるため、モンモリロナイト含有率が小さくても、随伴鉱物の土粒子密度が大きければ初期

状態では骨格構造が形成されず、完全飽和線上では正規状態と考えられる。一方、随伴鉱物の

土粒子密度が小さければ初期状態でも随伴鉱物の土粒子径が大きいために骨格構造が形成され、

完全飽和線が大きく計測される。このため、随伴鉱物の土粒子密度の大きさと含有率によって

完全飽和線と平衡膨潤量の関係が変化するものと考えられる（図 2.2.1-15 参照）。 

ただし、完全飽和線の再現性、膨潤時の随伴鉱物とモンモリロナイトの分離などの影響が考

えられるため、さらなる検討が必要である。仮に、モンモリロナイト含有率が低下して非膨潤

性随伴鉱物の土骨格構造の応力履歴が影響しているとすると、ベントナイト系人工バリア材料

の膨潤線（膨潤指数）は、モンモリロナイト含有率の関数とする必要がある。  
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図 2.2.1-14 e-logP 平面における膨潤量試験結果と完全飽和線 
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図 2.2.1-15 随伴鉱物の土骨格構造と膨潤性鉱物の分離のイメージ 

 

 昨年度までの検討から、モンモリロナイト含有率の変化によって完全飽和線が平行移動する

ということは先行圧密圧力が変化することを意味すると考えられる（図 2.2.1-16 参照）。 
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図 2.2.1-16 モンモリロナイト含有率の違いによる先行圧密圧力の変化 
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 平衡膨潤量が完全飽和線に一致するのであれば、間隙比 e（乾燥密度），飽和度 Sr，含水比 

w１はベントナイトにとって状態量であり、その状態（e,Sr,w）に至る過程（排気圧縮，吸水膨

潤など）には無関係であると言える。平衡膨潤量が完全飽和線を下回るのであれば、ベントナ

イトであっても応力履歴が存在し、除荷することによって塑性変形が残ることになる。このよ

うな議論の深めるためには、モンモリロナイト含有率をパラメータとした初期応力状態を明確

にした一次元排気圧縮試験や荷重制御膨潤量試験を数多く実施する必要がある（図 2.2.1-17）。 
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図 2.2.1-17 完全飽和線による状態量の説明 

 

 さらに、ベントナイトの膨潤挙動では、間隙比 e(乾燥密度) ，飽和度 Sr，含水比 w の何れか

が必ず変化する。この各量が状態量であれば、それに応じた応力状態が存在することになるが、

ここでベントナイトの膨潤挙動を記述するために相応しい応力に関しても議論を深める必要が

ある。すなわち、通常の地盤材料の力学モデルは、通常、有効応力で記述される。有効応力は、

全応力から間隙水圧を減じた応力である。ただし、この有効応力だけでは飽和度 Sr 変化に伴う

サクション応力の変化を上手くモデルに反映できない。 

 例えば一次元排気圧縮試験で飽和状態まで変化させる過程で、供試体の飽和度も変化してい

るが、完全飽和線上では飽和度は 100%であるため、サクション応力はゼロとなり、有効応力

になる。そこで、完全飽和線が有効応力で記述されていると解釈すると、有効応力で記述され

た正規圧密曲線と等価と見做される完全飽和線よりも大きい側に、飽和状態のままで応力が存

在してはならない。しかしながら、図 2.2.1-17 に示したように、荷重一定膨潤量試験の応力経

路は全応力で記述しており、一次元排気圧縮試験で飽和状態まで変化させた供試体に、成型圧

よりも大きな荷重を加えた場合、見掛け上、飽和状態のままで完全飽和線よりも大きい側に応

力点が存在することになる。この矛盾を解消するためには、図 2.2.1-18 に示すように、サクシ

ョン応力を考慮した有効応力によって膨潤量試験の応力経路を記述する必要がある。サクショ

ン応力を考慮した有効応力によって膨潤量試験の応力経路を記述した場合、荷重一定膨潤量試
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験で、一次元排気圧縮試験で飽和状態まで変化させた供試体に、成型圧よりも小さな荷重を加

えた場合、除荷に伴う力学膨潤によってサクション応力が発生し、サクション応力を考慮した

有効応力は、完全飽和線よりも大きい応力側にある不飽和の等飽和度線から完全飽和線に向か

って小さくなりながら膨潤する（図 2.2.1-18 左）。この際のサクション応力は、図 2.2.1-18 左

中のハッチ部になる。一方、荷重一定膨潤量試験で、一次元排気圧縮試験で飽和状態まで変化

させた供試体に、成型圧よりも大きな荷重を加えた場合、載過に伴う過剰間隙水圧が発生し、

サクション応力を考慮した有効応力では、サクション応力，有効応力の変化は発生せず、荷重

はすべて間隙水圧によって受け持たれる。よってサクション応力を考慮した有効応力は試験中、

ずっと完全飽和線上にあり、時間経過に伴う過剰間隙水圧の消散によって沈下が発生し、サク

ション応力を考慮した有効応力は完全飽和線上を辿りながら大きくなる（図 2.2.1-18 右）。こ

の際の過剰間隙水圧は、図 2.2.1-18 右中のハッチ部になる。 

 

初期
間隙比

e0

間隙比、飽和度、モンモリロ
ナイト含有率が決まれば唯
一決定できる応力点

完全飽和線

圧力p、p’+ps

Sr=b%

Sr=a%

排気圧縮

Sr=100%

等含水比線

サクション圧ps

ps
全応力パス

有効応力パス

除荷

除荷すると、膨張
して不飽和化する

初期
間隙比

e0

間隙比、飽和度、モンモリロ
ナイト含有率が決まれば唯
一決定できる応力点

完全飽和線

圧力p、p’+ps

Sr=b%

Sr=a%

排気圧縮

Sr=100%

等含水比線

全応力パス有効応力パス

過剰間隙水圧

 

図 2.2.1-18 サクション応力を考慮した有効応力による膨潤量試験の応力経路 

 

(3) 水理特性 

 1) 透水試験 

 昨年度までの検討では、ベントナイト系人工バリア材料の止水性能は、ベントナイトの主要

鉱物であるモンモリロナイトが水と接触することにより膨潤し、その比表面積を増大させるた

めであるという概念に基づいて、湿潤状態のベントナイト中のモンモリロナイトの比表面積を

体積拘束条件下で計測することによって透水係数を算出する方法を確立し、その概念の妥当性

について確認した。 

 今年度は、モンモリロナイトが非膨潤性材料のアナルサイムになった場合について検討を行

う。モンモリロナイトのアナルサイム化が発生した場合、前フェーズまでの概念によれば、比

表面積を増大させるモンモリロナイトの割合が減少するため、止水性能は低下するものと考え

られる。その一方で、前述のように、モンモリロナイトの土粒子密度が 2.7Mg/m3 程度である

のに対して、アナルサイムの土粒子密度が 2.2Mg/m3 程度であり、同じ質量同士で比較すると

土粒子体積はアナルサイムの方が大きいため、モンモリロナイトが乾燥質量割合１：１でアナ
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ルサイム化したとすると、間隙の体積が減少し、止水性が向上する可能性もある。 

 そこで、このようなモンモリロナイトのアナルサイム化に伴う止水性能の変化を実験的に取

得した。材料は、表 2.2.1-4 で示した変質後人工ベントナイトである。また、バルクの乾燥密

度は 1.6Mg/m3 とした。透水試験は、フローポンプ式透水試験方法を採用し、通水圧が 1MPa

以下となるように流量を 5.00E-04cc/min に制御して実施した表 2.2.1-13 に透水試験ケースを

示す。試験は、同じ条件で 2 回実施した。 

 

表 2.2.1-13 透水試験ケース 

 

土粒子

の密度 

ρs 

含水比 

w0 
間隙比 

ｅ0 
湿潤密度 

ρt 
乾燥密度 

ρd 
直径 

D 

高さ 

h 

制御流量 

q 備考 

Mg/m3 - % Mg/m3 Mg/m3 mm mm cc/min 

Case1 2.604 22.81 0.639 1.966 1.601 40 5 5.00E-04 最大通水圧 

1MPa Case2 2.602 23.14 0.655 1.966 1.597 40 5 5.00E-04 

 

 

 図 2.2.1-19 に送水量と総水圧の経時変化を示す。流量制御であるため、送水量は試験時間に

対して線形に増えている。Case1 と Case2 でほぼ同じ乾燥密度であるが、Case2 の方が、若干、

モンモリロナイトの含有率が高かったため、同じ送水量に対して Case2 の送水圧が Case1 に

比べ若干の大きい。ただし、その差は 10kPa 程度であり、概ね同等と言える。 

図 2.2.1-20 には、流量と透水係数の経時変化を示している。図から、Case1 と Case2 の透

水係数は、それぞれ 1.67E-12m/s と 1.51E-12 m/s であった。前述の通水圧の差の分だけ、透

水係数に差が生じているが、概ね同等と言える。 
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図 2.2.1-19 送水量と総水圧の経時変化 
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図 2.2.1-20 流量と透水係数の経時変化 

 図 2.2.1-21 には、既往の有効ベントナイト乾燥密度と透水係数の関係に、変質後人工ベント

ナイトの透水試験結果を併せて示している。図には、昨年度までに取得した様々なベントナイ

ト系人工バリア材料の透水係数も示している。図から、変質後人工ベントナイト（モンモリロ

ナイト含有率：29.5%）はモンモリロナイト含有率 20%の人工ベントナイト(微粉砕ケイ砂 80%)

よりも透水係数が小さく、モンモリロナイト含有率 59%のクニゲル V１よりも大きいことが分

かった。 

 図 2.2.1-22 には、モンモリロナイト含有率と透水係数の関係を示す。図から、クニゲル V1

のモンモリロナイト(含有率 59%)の半分の 29.5%がアナルサイムに置き換わった影響で、その

透水係数は増加するが、その値は、モンモリロナイト含有率 29.5%の変質前の人工ベントナイ

トと大きくは変化していないことが分かる。変質前のベントナイトの透水係数が

Kozeny-Corman 則により算出されていることにより、実測値とのズレも考慮すると、モンモ

リロナイトが別の低土粒子密度の非膨潤性鉱物に変質しても、止水性能に関しては、モンモリ

ロナイト含有率から、ある程度推定可能であると言える。このことは、乾燥密度 1.6Mg/m3 程

度の状態であれば、モンモリロナイトがアナルサイム化することによる外間隙の減少の影響は

小さいことを意味する。さらに言えば、乾燥密度 1.6Mg/m3 程度の状態のベントナイト系人工

バリアの止水性能は、その内間隙の止水性で決まり、外間隙の影響は小さいと考えられる。 
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図 2.2.1-21 有効ベントナイト乾燥密度と透水係数の関係 
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図 2.2.1-22 モンモリロナイト含有率と透水係数の関係 

 

2.2.2 ベントナイトのせん断試験（クニピア F） 

(1) 試験の概要 

 今年度から、ベントナイトの力学挙動評価においてせん断挙動に関する検討を開始した。これ

までの研究では、圧密挙動と膨潤挙動を中心に検討を行っており、実施してきた力学試験は、モ

ンモリロナイトの圧密（圧縮・膨潤）変形のモデル化に資するものである。図 2.2.2-1 にモンモ
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リロナイトの圧密変形は間隙比と圧密圧力の関係としてまとめた。ここで、間隙比は体積ひずみ

と一意的な関係にあるので、この間隙比と圧密圧力の関係は、体積ひずみに関する応力ひずみ関

係である。この間隙比と圧密圧力の関係で、完全飽和線は、正規圧密線に相当し、降伏後の応力

ひずみ関係である。また、ひずみ速度制御圧密試験から得られる除荷時の膨潤線は、弾性域の応

力ひずみ関係である。この両者の差から塑性体積ひずみを取得することができる。この塑性体積

ひずみは、地盤材料の降伏曲面（弾性限界）の大きさを規定するパラメータ（硬化パラメータ）

であり、この塑性体積ひずみを実験によって取得することは、力学構成モデルの降伏曲面の大き

さ、形状を規定することを意味する。 

 しかしながら、図 2.2.2-2 に示すように、自然堆積粘性土の力学モデルでは、粘土の変形は、

圧密変形とせん断変形の線形和で表されるとされており、ベントナイトの力学モデルを構築する

場合でも、せん断挙動のモデル化が不可欠である。 
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図 2.2.2-1 力学試験のモデルへの反映イメージ 
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図 2.2.2-2 モデルの構築における本検討の位置付け 
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 弾塑性力学に立脚した構成モデルにおけるせん断項に反映すべき情報は、せん断試験から得

られるが、ベントナイト系人工バリア材料のせん断挙動はあまり取得されておらず、力学モデ

ルの構築のためにはせん断挙動の取得が、求められてきた。 

 そこで、本検討では、せん断挙動のモデル化に向けた第一歩として、せん断挙動に膨潤圧が

及ぼす影響について調べた。具体的には、鉱物組成、間隙液組成、密度、飽和度が同じで膨潤

圧が異なるモンモリロナイト供試体のせん断強度を取得して、膨潤圧がせん断強度に及ぼす影

響を取得するとともに、膨潤圧を有効応力として取り扱うべきか、間隙水圧として取り扱うべ

きかに関する議論に資する情報を取得した。 

 図 2.2.2-3 には、粉砕方法が異なるモンモリロナイトの膨潤圧の経時変化を示している。こ

れらの材料は、粉砕方法が異なるだけで、鉱物組成、間隙液組成、密度、飽和度がほぼ同じで

ある。図から、鉱物組成、間隙液組成、密度、飽和度がほぼ同じであっても、粉砕方法の違い

により、膨潤圧が倍半分で異なることが分かる。よって、この粉砕方法が異なる材料のせん断

挙動を調べることによって、膨潤圧がせん断挙動に及ぼす影響を調べることが可能となると考

えた。 
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図 2.2.2-3 微粉砕モンモリロナイトの膨潤性能変化 

 

(2) ジェットミルによる粉砕の効果 

せん断試験に用いる試料のジェットミルによる粉砕による物理的な変化を調べるため、クニ

ピアＦ試料の未処理、ジェットミル処理の 2 試料を比較する分析を行った。具体的には、レー

ザー散乱強度を、動的に自己相関解析して粒径を測定する動的光散乱法(DLS: Dynamic Light 

Scattering)と、単分散粒子を、原子間力顕微鏡(AFM: Atomic Force Microscopy)による直接観

察、XRD の回折パターンによる評価の 3 つの手法を用いた。 
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 1) DLS 測定 

試料は純水分散させ、表 2.2.2-1 に示す濃度で 30 分間超音波分散して、DLS 分析測定試

料とした。測定に用いた DLS 装置は大塚電子製、ELSZ-1 であり、解析は CONTIN 法を用

いた。測定結果を図 2.2.2-4 に示す。 

 

表 2.2.2-1 分散試料の調整 

Sample ID Suspension condition 

Kunipia-F  16.56 mg/50 ml 

Kunipia-F_JM ＊ 15.74 mg/50 ml 

                        ＊；ジェットミル粉砕後の試料。 

 

 

図 2.2.2-4 DLS 測定による粒子径分布解析 

ジェットミル試料（Kunipia F JM）は粒径のピークがわずかに小径側にシフトし、微細な

粒子(1.332 nm)のピークも観測されているが、大きな粒子(>2500 nm)は以前残っている。板

状粒子であるモンモリロナイト分子層を球体近似して求めた値であるため、この測定は平均

化により精度が一定以上は期待できないが、粒径の変化はわずかであることは読み取れる。

これは、ジェットミルの粉砕によって、粒径が大きく変化するほど大きな破断等は起こって

いないことを示唆する。 

 

 2) AFM 測定 

DLS 測定に用いた懸濁試料を一部採取し、希釈して、陰陽イオン交換樹脂により脱イオン

処理して、白雲母基板上に滴下、35℃乾燥によって AFM 測定試料とした。 

用いた AFM は Veeco Nanoscope III で、SiN カンチレバーによるコンタクトモードを採
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用した。測定データは高さ像と微分像の 2 種類であり、ソフトウェアによる画像解析に供し

た。この解析に用いた取得画像は微分像である。 

図 2.2.2-5 に２つの試料の AFM 微分像を示し、その部分的な拡大図を図 2.2.2-6 に示す。

また、粒子解析を行った結果得られた粒径分布（粒子面積で表示）を図 2.2.2-7 に示す。 

 

 

図 2.2.2-5 Kunipia-F モンモリロナイトの単分散粒子 

(a: 未処理 Kunipia-F;  b: 処理済み(ジェットミル処理)Kunipia-F) 

 

 

図 2.2.2-6 Kunipia-F モンモリロナイトの単分散粒子（拡大）(a: 未処理; b: 処理済み) 
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図 2.2.2-7 Kunipia-F モンモリロナイトの AFM 粒子解析結果(a: 未処理; b: 処理済み) 

中央値はそれぞれ 0.0475、0.0490 m2を示し、これらは円近似で直径 246、250 nm に相

当する。有意差は認められず、ジェットミルによる粉砕によって、粒径分布は変わっていな

いことがわかった。 

さらに、測定された粒子ごとのアスペクト比（縦横比）を２つのやり方で求めた。１つは、

Feret 径（粒子の最長、最短径）を使った Feret アスペクト比であり、もう１つは粒子をカ

バーする仮想的楕円を設定し、その楕円の長径と短径に基づくEllipseアスペクト比である。

前者を図 2.2.2-8 に、後者を図 2.2.2-9 にそれぞれ示す。 

 

図 2.2.2-8 Kunipia-F の Feret アスペクト比(a: 未処理; b: 処理済み) 
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図 2.2.2-9  Kunipia-F の Ellipse アスペクト比(a: 未処理; b: 処理済み) 

 

どの結果も、アスペクト比は、ジェットミル未処理が 0.55 近傍、処理済みの方が 0.51 近

傍の小さい値を示した。ジェットミル処理によって、本来長い棒状の月布産モンモリトナイ

ト粒子が破壊を受けて、やや等方的な形状に変わっていることが予想されるが、図より、ア

スペクト比の分布の傾向には大きな変化がなく、シート状のモンモリロナイトが破断されて

半分の大きさになるような大きな形状変化はないと言える。 

しかし、実際のジェットミルによる膨潤性の変化は、この観測された水平方向の形状変化

だけでなく、粒子の積層方向(<001>)に剥離を起こすことで発揮されると思われる。その測

定には、高さ方向の測定が必要であるが、AFM の高さ報告の測定レンジを越えるため、よ

り大きなレンジの高さ測定が可能な形状測定法が必要である。 

 

 3) XRD の回折パターン 

図 2.2.2-10 に示す XRD の回折パターンからは、この粉砕の過程で、回折パターンのピー

クが 2～3 層膨潤から、１～2 層膨潤状態にシフトしていることが読み取れる。これは、層間

に、水が入り易くなったことを示していると考えられる。 

さらに、全体的に回折パターンがブロードになっており、粒子形状が小さくなっているこ

とが推察される。 
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図 2.2.2-10 XRD によるモンモリロナイトの粉砕によるアスペクト比の変化 

 

 4) 粉砕されたモンモリロナイトと膨潤圧の関係 

以上の計測結果より、ジュットミルで粉砕されたモンモリロナイトの粒子は、図 2.2.2-11

に示すように劈開して細かな二次粒子になったと考えられる。処理後の膨潤圧の上昇は、比

表面積が増えて自由水が吸着水となったことに起因することが考えられる。また、1～2 層膨

潤側にシフトしたことから、層間への水の侵入が容易になったことが予想される。これは、

不活性な層間が粉砕という物理的な力によって活性化され、水が浸透できる層間が増えるこ

とであると言える。これは、まさに膨潤圧の上昇に繋がる変化である。 

以上のことから、力学的にはこの粉砕過程によって材料は何ら変化しておらず、膨潤圧だ

けが異なる材料と見なしてよいと考えた。 

 

粉砕前の二次粒子 粉砕後の二次粒子

L

D

L
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図 2.2.2-11 モンモリロナイトの粉砕によるアスペクト比の変化イメージ 

  

(3) せん断試験方法 

図 2.2.2-12 にせん断試験のイメージを示す。本検討では、せん断試験として、等体積一面せ

ん断試験を実施した。これは、せん断前の膨潤圧試験が容易であること、せん断中の体積拘束

が容易であることなどのメリットがあるためである。図 2.2.2-12 に示すようなせん断箱を図 

2.2.2-13 に示す。一面せん断試験機にセットしてせん断を行った。図 2.2.2-14 に示すように、
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下せん断箱には凹凸をつけたポーラスメタルを設置し、凸部を連ねた位置にせん断面が発生す

るようにした。表 2.2.2-2 に試験ケースの一覧を示す。 

 

供試体

Φ60㎜×5㎜
多孔質板

（表面目粗し加工）

多孔質板

排水

給水

体積拘束（膨潤圧計測）体積拘束（膨潤圧計測）

せん断
強制変位

 

図 2.2.2-12 せん断試験イメージ図 

 

  

図 2.2.2-13 一面せん断試験機の全景 

 

  

図 2.2.2-14 下せん断箱の凹凸を施したポーラスメタル 
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表 2.2.2-2 せん断試験ケース 

鉱物 ミル 間隙液組成 乾燥密度（Mg/m3） 備考 

 

モンモリロナイト

（クニピア F） 

0 回 
蒸留水 

1.2 膨潤圧の影響 

等体積せん断 
４回 1.2 

 

(4) 試験結果 

 図 2.2.2-15 に供試体作製時の鉛直応力と摩擦応力の経時変化を示す。未粉砕試料に比べ、粉

砕試料の方が供試体を作製するために必要な鉛直応力が 3 倍程度大きく、摩擦力もそれに応じ

て 3 倍程度、大きいことが分かる。 
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図 2.2.2-15 供試体作製時の鉛直応力と摩擦応力 

 

 図 2.2.2-16 には、せん断中の供試体上下面の鉛直応力とせん断応力の関係を示す。本試験

は等体積せん断であるため、マクロ的には非排水条件となっており、せん断中に鉛直応力が単

調減少している。一方、せん断応力は、ピーク強度を示した後に強度を低下させながら残留状

態に至っている。 

 図 2.2.2-17 には応力経路を示している。未粉砕試料の応力経路は正規粘土の非排水せん断パ

スを示しているが、粉砕試料の応力経路は軽い過圧密土の非排水せん断経路を示しているよう

に見える。どちらの試料も十分に膨潤し、正規化しているものとして破壊基準が原点を通過す

ると考えて強度定数φを求めると、未粉砕試料のφはピーク時で 16.1°、残留時で 13.1°であ

った。一方、微粉砕試料のφはピーク時で 13.1°、残留時で 9.4°であった。 

本試験では、鉱物組成、間隙液組成、密度、飽和度がほぼ同じで膨潤圧だけが異なる供試体

のせん断試験を行い、膨潤圧がせん断強度に及ぼす影響を調べた。その結果、膨潤圧が 2 倍程
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度大きくなると、せん断強度も 2 倍弱大きくなった。外圧としての拘束圧がすべて間隙水圧の

増加に寄与していたら、その拘束圧の大きさに依らず、せん断強度は同じはずである。それに

対し、拘束圧のいくらかが有効応力の増加に寄与していたら、その拘束圧の大きさ（有効応力

の増加）によって、せん断強度は増加する。本試験結果は後者となった。よって少なくとも有

効応力として解釈するのが妥当だと思われる。 
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図 2.2.2-16 せん断中の鉛直応力とせん断応力の経時変化 
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図 2.2.2-17 せん断試験イメージ図 

 

 図 2.2.2-18 にせん断後の供試体とせん断面の状況を示す。凹凸をつけたポーラスメタルの凸

部を結ぶ線でせん断が生じていることが分かる。本試験は、比較的短時間で膨潤圧試験と非排

水せん断試験が実施可能であり、ベントナイト系人工バリア材料のせん断挙動の取得に有効な

方法である。 
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図 2.2.2-18 せん断後の供試体とせん断面の状況 

 

2.2.3 化学・力学連成モデル構築のための力学挙動取得試験 

(1) 試験の概要 

 通常、力学を考慮した地球化学-物質移行解析モデルでは、化学的な作用に速度場を仮定する

と繰り返し収束計算に膨大な時間を要するために瞬時平衡に至るものとして取り扱う場合が多

い。しかしながら、実際には化学的な反応にはある速度が存在し、ある力学的・化学的に平衡

な状態（図 2.2.3-1、点 A）から化学的な外的作用が生じた場合（図 2.2.3-1、青矢印 A→B）

には、ある時間をかけて別の力学的・化学的平衡場（図 2.2.3-1、点 B）に至ると考えられる。

図 2.2.3-1 の青矢印 A→B に示すように、平衡状態から別の平衡状態に至る過程は線形や非線

形など様々な可能性があり、実験的に確かめておく必要がある。さらに、力学的な変化や化学

的な変化は、本来、ある時間をかけて平衡状態に達するものであり、例えば、力学的なクリー

プ変形や化学的な鉱物溶解などは少なくとも数年オーダーで試験を実施しなければ、有意なデ

ータを取得することが難しい。 

 そこで本研究では、前研究フェーズから、化学と力学の連成モデル試験を実施して、ある力

学・化学的平衡状態から別の平衡状態へ至る際の挙動を調べている。具体的には、非常に精緻

に力学試験を実施可能な超低ひずみ速度制御圧密試験機（図 2.2.3-2）と非常に精緻に透水試

験を実施可能なフローポンプ透水試験（図 2.2.3-3）を併用した試験機を用いて化学・力学連

成モデル実験を実施している。 

 本研究で使用する材料は、クニピア F（Na 型モンモリロナイト）と Ca 型化させたモンモリ

ロナイトである。このように事前に化学的に変質した材料に対して力学試験を実施する方法は、

力学変化に対して化学的変質が瞬時に平衡状態に達すると見なせるか、力学変化の速度に対し

て化学的な変質が非常に緩慢で平衡状態に見なせる場合に適用可能となる。本研究で対象にし

ている変質のうち、瞬時に平衡状態に達する化学変質はモンモリロナイトの Ca 型化であり、

非常に緩慢な化学変質は鉱物の溶解である。 

 そこで、本研究では、 

 Na 型ベントナイトの Ca 型化に伴う力学挙動変化の取得 

 Na 型ベントナイトの溶解に伴う力学挙動変化の取得 

を行うこととした。図 2.2.3-4 には化学・力学連成モデル試験用セルとフローポンプ透水試験

機を示す。 
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図 2.2.3-1 化学・力学連成モデル実験の意味 

 

 

図 2.2.3-2 超低ひずみ速度制御圧密試験機の概略図 
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図 2.2.3-3 フローポンプ透水試験機の概略図 

 

  

図 2.2.3-4 化学・力学連成モデル試験用セルとフローポンプ透水試験機 

 

(2) Na 型ベントナイトの Ca 型化に伴う力学挙動変化の取得試験 

 1) 試験方法 

 本試験では、圧縮した Na 型モンモリロナイトを拘束条件下のままで、フローポンプ透水

試験機（図 2.2.3-2）を用いて、CaCl2水溶液を通水して Ca 化させ、超低ひずみ速度制御圧

密試験機（図 2.2.3-3）を用いて、この際の締固め圧力と間隙比の関係を取得した。試験手

順は、以下の通りである。 

① Ca 型化モンモリロナイトと Na 型モンモリロナイトを乾燥密度 1.4 Mg/m3となるように

圧縮して締固める。 

② Ca 型化モンモリロナイトと Na 型モンモリロナイトの供試体を、体積一定条件で、0.3mol/l

の CaCl2水溶液と蒸留水でそれぞれ飽和させ、その際の膨潤圧を計測する。 

③ 膨潤圧が平衡に達したら、Ca 型化モンモリロナイトの供試体は乾燥密度が 1.6 Mg/m3、

Na 型モンモリロナイトの供試体は乾燥密度が 1.5Mg/m3となるように圧密する。この間、

間隙比の変化と締固め圧力の関係（e-logP 関係）を、超定ひずみ速度制御圧密試験機によ

り測定する。 

④ e-logP 関係を取得したら、Na 型モンモリロナイトの供試体に対してイオン交換水を 0.3 

mol/l のイオン強度に調整した CaCl2 水溶液に替え、圧力、または体積一定条件下でフロ

ーポンプ透水試験機により通水し、ベントナイト中の間隙水を Ca 置換させる。 

⑤ この際の間隙比の変化と圧力の変化を測定し、e-logP 平面上で整理する。 

 

パルスモーター
流量制御分解能：1.37×10-7cc/sec

シリンジポンプ
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⑥ 得られた結果をもとに、Na 型ベントナイトが Ca 型化する過程における e-logP 関係を整

理する。 

⑦ また、上記 Ca 型化したベントナイトの e-logP 関係の信頼性を評価するため、別の方法で

事前に準備した Ca 型化ベントナイトを用いて乾燥密度 1.4 Mg/m3となるように圧縮して

締固め、体積一定条件で 0.3 mol/l のイオン強度に調整した CaCl2水溶液で飽和させる。 

⑧ この際の膨潤圧の変化（e-logP 関係）を、超定ひずみ速度制御圧密試験機により測定し、

膨潤圧が平衡に達したら、乾燥密度 1.6 Mg/m 程度に圧密し e-logP 関係を取得する。 

⑨ 得られた事前に Ca 型化させたベントナイトの e-logP 関係は、Na 型ベントナイト、Ca 型

化ベントナイトと比較すべく e-logP 関係上にプロットして纏める。 

⑩ なお、本試験では、Na 型ベントナイトとしてクニピア F を用い、Ca 化ベントナイトにつ

いてもクニピア F を事前に Ca 化させた試料を用いる。 

 

 この手順を図 2.2.3-5 を用いて説明すれば、Ca 型化による化学的変質が平衡状態に至る過

程を取得するために、蒸留水を間隙水としたクニピアＦの圧密試験、およびイオン強度

0.3mol/l の CaCl2水溶液を間隙水とした Ca 型化させたクニピア F の圧密試験を実施すると

図 2.2.3-5 の青線と赤線で示す e-logP 関係が得られる。乾燥密度は 1.4 から 1.6Mg/m3程度

である。次に蒸留水を間隙水としたクニピア F を乾燥密度 1.4 から 1.5Mg/m3まで圧密する

と、前述の青線上を応力状態は変化する。ここで、荷重一定条件の下でフローポンプ透水試

験を用いて間隙水をイオン強度 0.3mol/l の CaCl2水溶液に置換させると、応力状態は青線 A

点から赤線 B 点に移行する。この際の応力変化（図 2.2.3-5、A 点から B 点）を取得し、平

衡状態（図 2.2.3-5、B 点）に達したら、乾燥密度 1.6Mg/m3程度まで再度圧密試験を行う。 

 

クニピアF+蒸留水
Ca型化クニピアF+CaCl2

乾燥密度
1.4Mg/m3相当

乾燥密度
1.6Mg/m3相当

乾燥密度
1.5Mg/m3相当

クニピアF+蒸留水
Ca型化クニピアF+CaCl2

間隙比

lnp’

A

B
Ca型化

 

図 2.2.3-5 Ca 型化モデル試験イメージ図 

 さらに、この試験ケースだけでは、化学的な影響と力学的な影響を十分に分離して考察す

ることが難しいため、幾つかの試験を追加することとした。全ての試験ケースをまとめて表 

2.2.3-1 に示す。 
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表 2.2.3-2 には追加試験ケースの役割比較表を示す。各試験で着目している事象を比較す

ることで、特定の事象が化学/力学的な挙動に及ぼす影響を把握できる。各試験の関連性につ

いては図 2.2.3-6 に示す。図に示すように、これらの追加検討によって、さまざまな化学、

力学挙動の影響割合が明らかとなることが期待される。 

 

表 2.2.3-1 Na 型ベントナイトの Ca 型化に伴う力学挙動変化の取得試験ケース 

呼称 モンモリロナイト 間隙水 備考 

CKPCa Ca 型化クニピア F 

乾燥密度 1.4 Mg/m3 程度

⇒1.6 Mg/m3 程度 

CaCl2 水溶液 

イオン強度 0.3mol/l 程度 

 

終了 

KPCa クニピア F 

乾燥密度 1.4 Mg/m3 程度

⇒1.5 Mg/m3 程度 

蒸留水⇒CaCl2水溶液 

イオン強度 0.3mol/l 程度 

 

※継続試験 

乾燥密度 1.5Mg/m3 で液種を

CaCl2 水溶液に置換中 

供試体高さ 20mm 

KPCa-H クニピア F 

乾燥密度 1.4 Mg/m3 程度

⇒1.5 Mg/m3 程度 

蒸留水 ※継続試験 

供試体高さ 5mm 

クリープ挙動の把握 

CKPCa-H Ca 型化クニピア F 

乾燥密度 1.4 Mg/m3 程度

⇒1.5 Mg/m3 程度 

蒸留水 ※継続試験 

供試体高さ 5mm 

クリープ挙動の把握 

KPCa-N クニピア F 

乾燥密度 1.4 Mg/m3 程度

⇒1.5 Mg/m3 程度 

蒸留水⇒NaCl 水溶液 

イオン強度 0.3mol/l 程度 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

イオン強度の影響把握 

 

 

表 2.2.3-2 試験ケースの役割比較表 

 
Na 型 Ca 型 

ケイ砂 

有無 

イオン 

強度 

鉱物 

溶解 

Ca 

型化 
圧密 ｸﾘｰﾌﾟ ﾚﾗｸｾﾞｰｼｮﾝ 

CKPCa  ●  ●   ●   

KPCa ●   ●  ●   ● 

KPCa-H ●        ● 

CKPCa-H  ●       ● 

KPCa-N ●   ●     ● 
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期間：2009～
材料：NaKP(0.3)
液種：H2O→CaCl2
乾燥密度：1.4→1.5Mg/m3
力学的境界条件：圧密→体積拘束
化学的境界条件：CaCl2通水

M：圧密、レラクゼーション
C：Ca型化、イオン強度

期間：2009～
材料：CaKP(0.3)
液種：CaCl2
乾燥密度：1.4→1.5Mg/m3
力学的境界条件：圧密
化学的境界条件：CaCl2通水

M：圧密
C：イオン強度

期間：2011～
材料：NaKP
液種：H2O
乾燥密度：1.4→1.5Mg/m3
力学的境界条件：圧密→体積拘束
化学的境界条件：なし

M：圧密、レラクゼーション
C：なし

期間：2011～
材料：CaKP
液種：H2O
乾燥密度：1.4→1.5Mg/m3
力学的境界条件：圧密→体積拘束
化学的境界条件：なし

M：圧密、レラクゼーション：なし

期間：2011～
材料：NaKP
液種：NaCl：0.3
乾燥密度：1.4→1.5Mg/m3
力学的境界条件：圧密→体積拘束
化学的境界条件：NaCl通水

M：圧密、レラクゼーション
C：イオン強度
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図 2.2.3-6 Na 型モンモリロナイトの Ca 型化に関する検討ケース 

 

 

 2) Ca 型化試験（CKPCa、KPCa：継続試験） 

 図 2.2.3-7、図 2.2.3-8 に蒸留水による Na 型モンモリロナイトと CaCl2水溶液による Ca

型化モンモリロナイトの飽和時の膨潤圧の計測結果を示す。図から、両者とも膨潤圧はほぼ

平衡状態にあると判断される。また、膨潤圧が平衡状態に達していることから、ほぼ飽和し

たものと考えられる。さらに、蒸留水による Na 型モンモリロナイトの膨潤圧に比べ、CaCl2

水溶液による Ca 型化モンモリロナイトの膨潤圧の方が 2 倍弱大きいことが分かる。 

 

 

図 2.2.3-7 Na 型モンモリロナイトの蒸留水による飽和時の膨潤圧 
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図 2.2.3-8 Ca 型モンモリロナイトの CaCl2水溶液による飽和時の膨潤圧 

 

 さらに排水の採取を目的として、シリンジポンプで強制的に蒸留水を Na 型モンモリロナ

イトに通水させた。図 2.2.3-9 に通水圧を示す。シリンジポンプで通水してすぐに排水が確

認されたため、圧密試験を行った。 

 

 

図 2.2.3-9 Na 型モンモリロナイトの通水圧と通水量 

 

 図 2.2.3-10 には、Na 型モンモリロナイトに対して実施した圧密試験中の圧縮ひずみと圧

密圧力、間隙水圧の関係を示す。本試験ではひずみ速度制御の圧密を行っているため、圧縮

ひずみを与えることにより、そのアウトプットが間隙水圧と圧密圧力になる。圧縮変位速度

は初期に 0.333μm/min に設定し、その後 0.133μm/min、0.0667μm/min へと低下させな

がら試験を実施した。変位速度の変化に伴って間隙水圧や圧密圧力の応答が変化しているこ

とがわかる。 
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図 2.2.3-10 Na 型モンモリロナイトの定ひずみ速度圧密試験の経時変化 

 

 図 2.2.3-11 には Na 型モンモリロナイトの間隙水に蒸留水を用いた圧密試験と、Ca 型モ

ンモリロナイトの間隙水にCaCl2水溶液を用いた圧密試験から得られる乾燥密度と圧密圧力

の関係と間隙比と圧密圧力の関係（e-logP 関係）を示す。 

 図からも明らかなように、Ca 型モンモリロナイトの間隙水に CaCl2 水溶液を用いた圧密

試験から得られる e-logP関係よりも Na型モンモリロナイトの間隙水に蒸留水を用いた圧密

試験から得られる e-logP 関係の方が e-logP 空間で左側に存在している。これは、Na 型モン

モリロナイトと Ca 型モンモリロナイトを同じ密度に締め固める場合、Ca 型モンモリロナイ

トの間隙水に CaCl2 水溶液を用いた場合の方が、Na 型モンモリロナイトの間隙水に蒸留水

を用いた場合よりも大きな載荷重を要することを意味している。 

 また、モンモリロナイトの圧密試験には非常に時間を要するために、両者ともに所定の乾

燥密度（間隙比）に至っていないが、本試験の目的である力学的、化学的に平衡状態にある

ベントナイト系人工バリアが外的作用によって別の平衡状態に達する間の挙動を実験によ

って取得するという目的に対して、Ca 型化させる乾燥密度はある程度の大きさを満足して

いれば大きな意味を持たないため、乾燥密度 1.513Mg/m3の時点で CaCl2水溶液の通水を開

始した。この際、供試体の体積変化が生じないように体積拘束条件を課した。 
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図 2.2.3-11 Na 型モンモリロナイト(蒸留水)と Ca 型モンモリロナイト(CaCl2)の e-logP 関係 

 

 図 2.2.3-12 に、Na 型モンモリロナイトに CaCl2水溶液を通水した場合の圧密圧力の変化

を示している。図から CaCl2水溶液を通水中、圧密圧力が減少傾向を示していることが読み

取れる。これは、体積拘束条件を課しているため供試体がクリープ挙動を示していること、

間隙水のイオン強度が増加した事による膨潤圧の低下、Ca 型化による応力の変化が混在し

ているためと考えられる。図 2.2.3-13 にはこの CaCl2 水溶液を通水した場合の圧密圧力の

変化をρd-lnP 関係に追記している。図に示すように、CaCl2水溶液を用いて取得した Ca 型

化モンモリロナイトのρd-lnP 関係と逆の方向に応力が向かっていることが分かる。このこ

とから、クリープ挙動とイオン強度による膨潤圧の低下が Ca 型化による応力増加よりも影

響が大きい可能性がある。本試験で発生している現象は、実際の処分場でも想定されること

ではあるが、これらの影響を分離するためには、別途クリープ試験、間隙水のイオン強度の

異なる圧密試験などを実施する必要があると考えた。 
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図 2.2.3-12 CaCl2水溶液を通水した場合の圧密圧力の変化 
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図 2.2.3-13 ベントナイト系人工バリアの Ca 型化中の応力変化 

 

 図 2.2.3-14にベントナイト系人工バリアのCa型化中の応力変化と完全飽和線の比較を示

す。図からも明らかなように、本試験における Na 型モンモリロナイトの e-logP 関係は完全

飽和線の右側にあり、Ca 型化に従って完全飽和線に向かって応力が移動していることが分

かる。また前述のひずみ速度制御圧密試験によって得られた e-logP 関係はさらに右側にシフ

トしている。同じ材料で正規圧密線は唯一 1 つしかないこと、完全飽和線と正規圧密線の等

価性などに鑑みれば、これらの違いは試験中に発生した過剰間隙水圧の影響を十分に排除で

きずに有効応力の中に過剰間隙水圧が含まれているものと考えられる。その大きさは、完全

飽和線との差と考えるのが合理的である。また Ca 型化中の挙動には、レラクゼーション挙

動、間隙水のイオン強度の影響が含まれていると考えられる。 
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図 2.2.3-14 ベントナイト系人工バリアの Ca 型化中の応力変化と完全飽和線の比較  
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 採取された排水を用いて陽イオン分析を行った。採取された排水の質量は 0.123g である。

本試料を、イオンクロマトグラフに導入するため純水を用いて 12.7 倍に希釈した。分析した

陽イオンは、ナトリウム（Na）、カリウム（K）、マグネシウム（Mg）、カルシウム（Ca）、

陰イオンは塩化物イオン、亜硝酸イオン、硝酸イオン、硫酸イオンの合計 8 種である。分析

結果を表 2.2.3-3 に示す。 

 ナトリウムイオンが高濃度に検出され、その濃度は 3660mg/ℓであった。表 2.2.3-4 に本

検討で使用している Na 型モンモリロナイトの交換性陽イオン分析結果[2]を示す。この Na

型モンモリロナイトの交換性陽イオン分析のうち、交換性 Na イオンが全てこの排水中に溶

出したとすると、表 2.2.3-5 に示すように、供試体全体の乾燥質量が 90.46g(φ60mm×

h20mm×ρd1.6Mg/m3)であるため、全間隙水が排水と同様の組成であるとすると、全間隙

水中の Na イオン 3.79meq は全体の 4.15%にあたる。 

 

表 2.2.3-3 Na 型モンモリロナイトからの排水を用いたイオン分析結果 

測定結果 
希釈溶液の 

測定値(mg/l) 

試料溶液中の

濃度(mg/l) 

ナトリウムイオン 287.9 3660 

カリウムイオン 1.2 15.2 

カルシウムイオン 0.5 6.3 

マグネシウムイオ

ン 
0.1 未満 1.3 未満 

塩化物イオン 64.9 826 

亜硝酸イオン 42.1 536 

硝酸イオン 4.9 62.3 

硫酸イオン 404.6 5150 

 

表 2.2.3-4 本検討で使用している Na 型モンモリロナイトの交換性陽イオン分析結果 [2] 

 

計測項目 

 

試料名 

CEC 
meq/100g 

交換性 

Na 
meq/100g 

交換性 

Ca 
meq/100g 

交換性 

Mg 
meq/100g 

交換性 

K 
meq/100g 

Ca 

型化率 
CR% 

ｸﾆﾋﾟｱ F 111 101 21.5 2.87 2.15 -51.836  

 

表 2.2.3-5  Na 型モンモリロナイト中の交換した Na イオンの見積り 

ベントナイト 

絶乾量 

陽イオン 

交換容量 

排水中の 

Na イオン 
全間隙水 

全間隙水中の

Na イオン 

交換した 

Na イオン 

(g) (meq) (meq/l) (l) (meq) (%) 

90.46 55.00 159.20 0.023 3.79 4.15 
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 3) レラクゼーション挙動の試験（KPCa-H，CKPCa-H，KPCa-N：追加試験） 

 KPCa-H は、乾燥密度 1.4Mg/m3の Na 型モンモリロナイトに蒸留水を通水し、飽和させ

た後に 1.5Mg/ m3まで圧密し、体積拘束条件で応力緩和させることによって、Na 型モンモ

リロナイトの圧密～レラクゼーション挙動を取得するものである。 

 CKPCa-H は、乾燥密度 1.4Mg/m3の Ca 型モンモリロナイトに蒸留水を通水し、飽和させ

た後に 1.5Mg/ m3まで圧密し、体積拘束条件で応力緩和させることによって、Ca 型モンモ

リロナイトの圧密～レラクゼーション挙動を取得するものである。 

KPCa-N は、乾燥密度 1.4Mg/m3の Na 型モンモリロナイトに NaCl 水溶液を通水し、飽

和させた後に 1.5Mg/ m3まで圧密し、体積拘束条件で応力緩和させることによって、Na 型

モンモリロナイトの圧密～レラクゼーション挙動にイオン強度が及ぼす影響を Ca 型化の影

響を排除して取得するものである。 

 図 2.2.3-15 に各試験の給水量の経時変化を示す。試験機のポーラスメタルや配管などのデ

ッドスペースが飽和した後に供試体の飽和が始まり、各供試体ともに十分に飽和しているこ

とが分かる。なお、KPCa-N のみ、通水開始から 210 日目で通水圧を 0.1MPa 作用させた。

飽和度が 100%に達した時点で載荷段階に移行した。 
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図 2.2.3-15 Na 型モンモリロナイトへの給水状況 

 

 図 2.2.3-16 には、各試験の吸水時の膨潤圧の経時変化、及び継続試験として実施している

KPCa の Ca 型化中の膨潤圧変化を併せて示す。飽和度が 100%になるにつれて膨潤圧は平衡

状態になっている。その後、段階載荷によって膨潤圧も載荷応力分だけ増加している。段階

載荷は供試体の乾燥密度が1.5Mg/m3になるまで行った（図 2.2.3-17参照）。載荷圧力は2.0，

4.0，5.0，6.0MPa であり、乾燥密度が 1.5Mg/m3に達した時点で変形を拘束し、レラクゼー

ション過程に移行した。図から、KPCa の Ca 型化中の膨潤圧に比べレラクゼーション中の
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膨潤圧は大きめの値を示しているが、概ね全ての試験で整合する値を示している。レラクゼ

ーションによって膨潤圧の値が低下して定常状態に達した時点で Ca 型化、レラクゼーショ

ン、過剰間隙水圧、イオン強度などの影響を定量評価できるものと考えられる。 
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図 2.2.3-16 Na 型モンモリロナイトの Ca 型化に伴う膨潤圧変化 
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図 2.2.3-17 Na 型モンモリロナイトの段階載荷による密度増加  

 

図 2.2.3-18 には、図 2.2.3-16 に示した図のうち、供試体作製時の初期応力の差を補正し

て、初期応力からの増分値としての膨潤圧の経時変化を示している。Ca 型化、レラクゼー

ション、過剰間隙水圧、イオン強度などが膨潤圧に及ぼす影響を定量評価する場合、初期応

力の差を排除する必要がある。図から、Ca 型化クニピアに蒸留水を通水したケース以外は

概ね、平衡状態に達したと考えられる（CKPCa-H）。 

図 2.2.3-19 に図 2.2.3-18 に示した初期応力からの増分値としての膨潤圧の経時変化の差

から、Ca 型化，レラクゼーション，過剰間隙水圧，イオン強度などが膨潤圧に及ぼす影響

を定量評価した結果を示す。試験はレラクゼーション中であるため、暫定的ではあるが影響

因子について調べた。 

 KPCa，CKPCa は共に定ひずみ速度圧密試験結果であり、KPCa は乾燥密度 1.4～

1.5Mg/m3、CKPCa は乾燥密度 1.4～1.6g/m3 まで圧密した試験である。一方、KPCa-H，

CKPCa-H，KPCa-N は乾燥密度 1.5Mg/m3で、体積拘束条件で試験をしている。そのため、

両者を比較するために、KPCa で乾燥密度がほぼ 1.5Mg/m3で CaCl2水溶液を給水している

過程の圧密圧力の変化と CKPCa で乾燥密度 1.5Mg/m3の値を示している。 
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図 2.2.3-18 Na 型モンモリロナイトの Ca 型化に伴う膨潤圧変化 
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図 2.2.3-19 Na 型モンモリロナイトの Ca 型化に伴う種々の影響 

 

 図から、KPCa-H，CKPCa-H の比較で層間陽イオンの違いによる膨潤圧の差（Ca 型化の

影響）が分かる。本試験条件の場合は、0.75MPa 程度 Ca 型化モンモリロナイトの方が、膨

潤圧が高いことが分かる。KPCa-H と KPCa-N の比較では、間隙水のイオン強度の差によ

る膨潤圧の差が分かる。イオン強度（NaCl 水溶液：0.3M）によって膨潤圧が 0.5MPa 程度

低下している。また、KPCa と KPCa-H の比較により、KPCa に過剰間隙水圧の影響が含ま

れている可能性が高いことが分かる。KPCa の Ca 型化に伴う膨潤圧の低下には過剰間隙水

圧の低下に伴う膨潤圧(全応力)の低下の影響が大きいことが予想される。 

 現在の KPCa の膨潤圧が CKPa-H とほぼ同じであることから、圧密（過剰間隙水圧の消

散）、および Ca 型化がほぼ終了している可能性がある。さらに、CKPCa と CKPCa-H の差

からも CKPCa における過剰間隙水圧の影響が大きいことが分かる。KPCa-H，CKPCa-H

にそれぞれ同じイオン強度の CaCl2 水溶液を給水することによって、Na 型モンモリロナイ

トの Ca 型化する過程の応力状態を議論できると考えられる。 

 

(3) Na 型ベントナイトの溶解に伴う力学挙動変化の取得 

 1) 試験方法 

 本試験では、圧縮した Na 型ベントナイトを拘束下で、フローポンプ透水試験機を用いて

NaOH 水溶液を通水し、この際の締固め圧力と間隙比の関係を超定ひずみ速度制御圧密試験

機を用いて取得し、鉱物溶解という化学的な変化によって力学的平衡状態がどのように遷移

するかを評価した。試験手順は、以下の通りである。 

① Na 型モンモリロナイトを乾燥密度 1.6 g/cm3となるように圧縮して締固める。 

② 高圧一定条件下で、フローポンプ透水試験機により pH を 13 程度に調整した NaOH 水溶



2-207 

液を通水する。 

③ この際の間隙比の変化と締固め圧力の関係（e-logP 関係）を測定する(図中 A→B)。測定

は、e-logP 関係が平衡に達するまで行う。圧縮ベントナイト中を通過した溶液は採取し、

ベントナイトの溶解挙動を評価するための化学分析を行う。 

④ また、間隙比の遷移過程とモンモリロナイトの含有率の関係を考察するため、ケイ砂を混

合した Na 型モンモリロナイトを乾燥密度 1.6 g/cm3となるように圧縮して締固め、pH を

13 程度に調整した NaOH 水溶液を通水し、この際の間隙比の変化と締固め圧力の関係

（e-logP 関係）を測定するとともに、ケイ砂混合モンモリロナイト（人工ベントナイト）

中を通過した溶液を採取して化学分析を行う。 

⑤ 得られた結果をもとに、e-logP 関係と圧縮ベントナイトのモンモリロナイト含有率ならび

に溶解量の関係を整理する。 

 

 この手順を図 2.2.3-20 を用いて説明すれば、間隙水に NaOH 水溶液を用いて pH13 程度

に調整したクニピア F を乾燥密度 1.6Mg/m3まで圧密し、高圧一定条件下でフローポンプ透

水試験機によって NaOH 水溶液を通水し続ける。この際の圧力の減少状況（図 2.2.3-20，A

点から B 点）を取得する。また、この間隙が減少した応力点（図 2.2.3-20，B 点）を通る間

隙水に NaOH 水溶液を用いて pH13 程度に調整したケイ砂含有クニピア F の e-logP’関係

を取得し、ケイ砂含有率（モンモリロナイト含有率）とモンモリロナイトの溶解量の関係性

などを検討する。 
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図 2.2.3-20 モンモリロナイト溶解試験イメージ図 

 

 ただし、この試験ケースだけでは、化学的な影響と力学的な影響を十分に分離して考察す

ることが難しいため、幾つかの試験を追加することとした。全ての試験ケースをまとめて表 

2.2.3-6 に示す。表 2.2.3-7 には平成 23 年度からスタートした試験ケースの役割比較表を示
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す。各試験で着目している事象を比較することで、特定の事象が化学／力学的な挙動に及ぼ

す影響を把握できる。各試験の関連性については図 2.2.3-21 に示す。図に示すように、これ

らの検討によって、さまざまな化学、力学挙動の影響割合が明らかになると考えられる。 

 

表 2.2.3-6 Na 型ベントナイトの溶解に伴う力学挙動変化の取得試験ケース 

呼称 モンモリロナイト 間隙水 備考 

KPDS-1 ケイ砂含有クニピア F NaOH 水溶液 

pH13 程度 

 

終了 

KPDS-2 クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaOH 水溶液 

pH13 程度 

※継続試験 

NaOH 水溶液を通水中 

供試体高さ 20mm 

KPDS-3 クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaOH 水溶液 

pH13 程度 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

KPDS-HP1 クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaOH 水溶液 

pH13 程度 

超高圧、高通水圧 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

KPDS-HP2 クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaCl 水溶液 

0.1mol/l 程度 

超高圧、高通水圧 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

KPDS-H クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

蒸留水 ※継続試験 

供試体高さ 5mm 

KPDS-N01 クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaCl 水溶液 

0.1mol/l 程度 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

KPDS-Nl クニピア F 

乾燥密度 1.6Mg/m3 程度 

NaCl 水溶液 

1.0mol/l 程度 

※継続試験 

供試体高さ 5mm 

 

 

表 2.2.3-7 Na 型ベントナイトの溶解に伴う力学挙動変化の取得試験ケースの役割比較表 

 
Na 型 Ca 型 

ケイ砂 

有無 

イオン 

強度 

鉱物 

溶解 

Ca 

型化 
圧密 ｸﾘｰﾌﾟ 

ﾚﾗｸｾﾞｰｼｮ

ﾝ 

KPDS-1 ●  ● ● ●    ● 

KPDS-2 ●   ● ●    ● 

KPDS-3 ●   ● ●    ● 

KPDS-HP1 ●   ● ●   ●  

KPDS-HP2 ●   ● ●   ●  

KPDS-H ●        ● 

KPDS-N01 ●   ●     ● 

KPDS-Nl ●   ●     ● 
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期間：2011～
材料：NaKP
液種：NaCl：1.0
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：NaCl通水

M：レラクゼーション
C：イオン強度

期間：2009～
材料：NaKP
液種：NaOH(0.1, pH13)
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：NaOH通水

M：レラクゼーション
C：鉱物溶解、イオン強度

期間：2011～
材料：NaKP
液種：NaOH(0.1, pH13)
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：NaOH

M：レラクゼーション
C：鉱物溶解、イオン強度

期間：2011～
材料：NaKP
液種：NaCl：0.1
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：NaCl通水

M：レラクゼーション
C：イオン強度

期間：2011～
材料：NaKP
液種：NaOH(0.1, pH13)
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：荷重一定（10MPa）
化学的境界条件：NaOH高圧通水（1.0MPa）

M：クリープ
C：鉱物溶解、イオン強度
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材料：NaKP
液種：NaCl：0.1
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：荷重一定（10MPa）
化学的境界条件：NaOH高圧通水（1.0MPa）

M：クリープ
C：鉱物溶解、イオン強度
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力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：なし

M：レラクゼーション
C：なし
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度

期間：2009～
材料：NaKP
液種：NaOH(0.1, pH13)
乾燥密度：1.6Mg/m3
力学的境界条件：体積拘束
化学的境界条件：NaOH通水

M：レラクゼーション
C：鉱物溶解、イオン強度

H20
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図 2.2.3-21 Na 型モンモリロナイトの溶解に関する検討ケース 

 

 2) 長期溶解試験結果（KPDS-1，KPDS-2） 

 図 2.2.3-22 に NaOH 水溶液による飽和過程における膨潤圧の計測結果を示す。図には、

乾燥密度 1.6Mg/m3のNa型モンモリロナイトと図 2.2.3-7に示した蒸留水によるNa型モン

モリロナイトの飽和時の膨潤圧と比較するために、乾燥密度 1.4Mg/m3 の Na 型モンモリロ

ナイトの膨潤圧の経時変化を示している。 

 図から、両ケースともに膨潤圧はほぼ平衡状態にあると考えられる。図 2.2.3-7 に示した

蒸留水による Na 型モンモリロナイトの飽和時の膨潤圧の計測結果と乾燥密度 1.4Mg/m3 の
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Na型モンモリロナイトの膨潤圧の経時変化を比較すると、平衡膨潤圧がほぼ同じ値であり、

本試験期間程度の時間内であれば、高 pH がモンモリロナイトの膨潤圧に及ぼす影響は小さ

いと言える。 

さらに、図 2.2.3-23 には、ケイ砂 30%混合 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液によ

る飽和時の膨潤圧を示す。 

 

 

図 2.2.3-22 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液による飽和時の膨潤圧 
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図 2.2.3-23 ケイ砂 30%混合 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液による飽和時の膨潤圧 

 

 また、排水の採取を目的として、シリンジポンプで強制的に NaOH 水溶液を乾燥密度

1.6Mg/m3の Na 型モンモリロナイトに通水させた。図 2.2.3-24 に通水圧と通水量の経時変

化を示す。シリンジポンプで通水してすぐに排液が確認されたため、飽和しているものと判

断して溶解試験を行った。図 2.2.3-25 に乾燥密度 1.6Mg/m3 で体積拘束した条件で NaOH

水溶液を通水した場合の膨潤圧の経時変化を示す。図に示すように、NaOH 水溶液を通水す

るに従って膨潤圧が漸減していたが、漸減傾向はほぼ終息したように思われる。 

 

 

図 2.2.3-24 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液による飽和時の通水圧と通水量 
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図 2.2.3-25 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液による飽和時の膨潤圧の変化 

 図 2.2.3-26 に乾燥密度 1.6Mg/m3の Na 型モンモリロナイトと乾燥密度 1.4Mg/m3の Na

型モンモリロナイトの平衡膨潤圧を示す。図には、乾燥密度 1.6Mg/m3 のケイ砂 30%混合

Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧も示している。 

 図から、ケイ砂 30%混合 Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧は乾燥密度 1.6Mg/m3の Na

型モンモリロナイトと燥密度 1.4Mg/m3 の Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧を結ぶ線の

下側に存在している。今後もシリンジポンプによって高 pH の NaOH 水溶液を通水し続けれ

ば、モンモリロナイトの溶解と沈殿が生じ、ほぼ乾燥密度 1.6Mg/m3 を保ちつつ平衡膨潤圧

がケイ砂 30%混合 Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧に近づく傾向を示すと考えられる。 

 図に示すように、乾燥密度 1.6Mg/m3 の Na 型モンモリロナイトの溶解が定常状態に達し

ておらず、今後も継続して試験を実施する必要があるが、小林ら[6]によれば、平衡膨潤圧線

は完全飽和線や正規圧密線と等価であり、この試験結果の位置関係から、モンモリロナイト

の含有率の変化による力学挙動が推定できる。 

 図 2.2.3-27 には、図 2.2.3-26 に加えて、本試験結果によるモンモリロナイト溶解のモデ

ル化イメージを合わせたものを示す。図に示すように、モンモリロナイト 100%の材料が乾

燥密度一定で高 pH 水溶液を通水されモンモリロナイトが溶解して平衡膨潤圧が低下したと

する。モンモリロナイトが 30%溶解した場合の平衡膨潤圧が乾燥密度 1.6Mg/m3 のケイ砂

30%混合 Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧と同等であることが確認できれば、モンモリ

ロナイトの溶解はモンモリロナイト含有率の変化として取り扱える可能性がある。 
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図 2.2.3-26 Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液による飽和時の平衡膨潤圧 
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図 2.2.3-27 本試験結果によるモンモリロナイト溶解のモデル化イメージ 

 そこで、今後、試験を継続し、モンモリロナイト 100%の平衡膨潤圧が低下して乾燥密度

1.6Mg/m3 のケイ砂 30%混合 Na 型モンモリロナイトの平衡膨潤圧と一致した場合の排液を

採取して溶解物質を分析することによって、モンモリロナイトの溶解量とモンモリロナイト

含有率をモデル化できるため、化学と力学の連成解析にも資する情報となり得ると考える。 



2-214 

 ここで、採取された排水を用いて陽イオン分析を行った。採取された排水の質量は 0.175g

である。本試料を、ICP－質量分析計に導入するため純水を用いて 140 倍に希釈した。分析

に用いた試料質量は約 24g である。分析した陽イオンは、シリカ（Si）、ナトリウム（Na）、

カリウム（K）、マグネシウム（Mg）、カルシウム（Ca）、の合計 5 種とした。分析結果を表 

2.2.3-8 に示す。ケイ素イオンが高濃度に検出され、その濃度は 72.5mg/L であった。 

 ここで、モンモリロナイトの鉱物組成割合 0.33 0.33 1.67 4 10 2( )Na Mg Al Si O OH が常に保たれていると

して、排水のシリカ量から溶解したモンモリロナイト量を算出すると、全間隙水の量が 0.02L

であることから、1.67mg のシリカが溶解した事になる。この量は、モンモリロナイト 1mol

当たりのシリカの量に対して、0.22mmol に相当する。よって、0.08g のモンモリロナイト

が溶解した事になり、これは全モンモリロナイトに対して 0.09%に相当する。 

 

表 2.2.3-8 ICP－質量分析計イオン分析結果 

試料名 NaOH 通水ケースの排水 

測定結果 
希釈溶液の 

測定値(mg/l) 

試料溶液中     

の濃度(mg/l) 

ケイ素 0.52 72.5 

ナトリウムイオン 86.6 12100 

カリウムイオン 0.7 97.6 

カルシウムイオン 0.1 13.9 

マグネシウムイオン 0.1 未満 14 未満 

 

 3) イオン強度、イオン種等の影響試験 

 以下に、試験ケース KPDS-3、KPDS-HP1、KPDS-HP2、KPDS-H、KPDS-N01、KPDS-Nl、

KPDS-NO3 の結果を示す。 

 KPDS-3 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを体積拘束条件下で

pH13 の NaOH 水溶液を通水しながら応力緩和させることによって、Na 型モンモリロナイ

トの圧密～レラクゼーション挙動にモンモリロナイトの溶解とイオン強度が及ぼす影響を

Ca 型化の影響を排除して取得するものである。 

 KPDS-HP1 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを 10MPa の荷重

一定条件下で pH13 の NaOH 水溶液を 1MPa で通水しながらクリープ変形させることによ

って、Na 型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動にモンモリロナイトの溶解とイオン強

度が及ぼす影響を Ca 型化の影響を排除して取得するものである。 

 KPDS-HP2 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを 10MPa の荷重

一定条件下で NaCl 水溶液を 1MPa で通水しながらクリープ変形させることによって、Na

型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動にイオン強度が及ぼす影響を Ca 型化、鉱物溶解

の影響を排除して取得するものである。 
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 KPDS-H は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを体積一定条件下で

蒸留水水溶液を通水しながら応力緩和させることによって、Na 型モンモリロナイトのレラ

クゼーション挙動を取得するものである。 

 KPDS-N01 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを体積一定条件下

で NaCl 水溶液(イオン強度 0.1)を通水しながら応力緩和させることによって、Na 型モンモ

リロナイトのレラクゼーション挙動に対するイオン強度の影響を陽イオン交換反応の影響

を排除して取得するものである。 

 KPDS-N1 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを体積一定条件下で

NaCl 水溶液(イオン強度 1.0)を通水しながら応力緩和させることによって、Na 型モンモリ

ロナイトのレラクゼーション挙動に対するイオン強度の影響を陽イオン交換反応の影響を

排除して取得するものである。 

 KPDS-NO3 は、乾燥密度 1.6Mg/m3に圧縮した Na 型モンモリロナイトを体積一定条件下

で NaNO3 水溶液(イオン強度 0.1)を通水しながら応力緩和させることによって、Na 型モン

モリロナイトのレラクゼーション挙動に対する陰イオンの種類の影響を取得するものであ

る。 

 図 2.2.3-28 に Na 型モンモリロナイトの NaOH 水溶液給水量の経時変化を、さらに図 

2.2.3-29 には給水に伴う飽和度変化を示す。図に示すように、KPDS-HP1、KPDS-HP2 は

飽和度を高める必要があったため、両ケースに限って通水開始から 215 日目に通水圧を

0.1MPa を作用させた。その結果、給水量が増加し、全てのケースで飽和度が 100%に達し

た。 
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図 2.2.3-28 Na 型モンモリロナイトの給水量の経時変化 
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図 2.2.3-29 Na 型モンモリロナイトの飽和度の経時変化 

  

図 2.2.3-30 に Na 型モンモリロナイトの膨潤圧の経時変化を示す。図から KPDS-H（蒸留

水）と KPDS-N01(0.1mol/L の NaCl 水溶液)の膨潤圧がほぼ同等であることがわかる。また

イオン強度が 0.1mol/L である KPDS-3(NaOH 水溶液)、KPDS-N01(0.1mol/L の NaCl 水溶

液)、KPDS-NO3(0.1mol/L の NaNO3水溶液)の平衡膨潤圧が異なる。これは、通水開始前の

初期応力状態が異なるために、各影響因子が膨潤圧に及ぼす影響に初期応力状態の差異が含

まれているためである。そこで、図 2.2.3-30 に示した膨潤圧の経時変化から初期応力状態の

影響を除去して、初期応力状態からの増分値としての膨潤圧の経時変化をまとめると図 

2.2.3-31 のようになる。 
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図 2.2.3-30 Na 型モンモリロナイトの膨潤圧の経時変化（１） 
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図 2.2.3-31 Na 型モンモリロナイトの膨潤圧の経時変化（２） 

 

 図 2.2.3-32 に Na 型モンモリロナイトの溶解に伴う種々の影響を示す。KPDS-1 は乾燥密

度 1.4Mg/m3であるため、比較からは除外した。また KPDS-HP1,-HP2 に関しても、荷重制

御であるため比較から除外した。 

 KPDS-2 は乾燥密度 1.6Mg/m3で供試体高さが 20mm である。一方、KPDS-3，KPDS-H，

KPDS-N01，KPDS-N1は乾燥密度 1.6Mg/m3で供試体高さ 5mmである。KPDS-2とKPDS-3

は pH13 の NaOH 水溶液，KPDS-H は蒸留水，KPDS-N01，KPDS-N1 はそれぞれ 0.1，

1.0mol/l の水溶液を用いている。 

 KPDS-2 と KPDS-3 の比較から、両者はほぼ同等に膨潤圧に至っていることが分かる。両

者の相違点は、供試体高さだけであり、その影響は供試体とセルの摩擦のみと考えられるた

め、KPDS-2 の試験結果に対する摩擦の影響は小さいと言える。KPDS-3 と KPDS-H の比較

から、間隙水のイオン強度（pH13 の NaOH 水溶液，0.1mol/l）の影響が 1.0MPa 程度であ

ることが分かる。また、KPDS-H と KPDS-N01 の比較から、間隙水の陰イオンの違いによ

る影響が 0.5MPa程度であることが分かった。さらに、KPDS-N01とKPDS-N1の比較から、

イオン強度の違いにより 1.5MPa 程度の差が生じることが分かる。KPDS-H，KPDS-N01

と KPDS-N1 の比較から、イオン強度が 0 から 0.1 になった場合の影響は 0.5MPa 程度の影

響であるのに対して、0.1～1.0 になった場合の影響は 1.5MPa と急激に大きくなることが分

かった。 
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図 2.2.3-32 Na 型モンモリロナイトの膨潤圧に対する種々の影響 

 

 図 2.2.3-33 には、KPDS-HP1 と KPDS-HP2 のクリープ挙動を示している。KPDS-HP1

は、乾燥密度 1.6Mg/m3 に圧縮した Na 型モンモリロナイトを 10MPa の荷重一定条件下で

pH13 の NaOH 水溶液を 1MPa で通水しながらクリープ変形させている。これによって、

Na 型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動にモンモリロナイトの溶解とイオン強度が及

ぼす影響を見る事ができる。KPDS-HP2 は同様の条件で NaCl 水溶液を 1MPa で通水しな

がらクリープ変形させている。KPDS-HP1 と KPDS-HP2 を比較することによって、鉱物溶

解の影響を排除して、イオン強度が Na 型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動に及ぼす

影響を確認することができる。図から、KPDS-HP2 に比べ KPDS-HP1 の方が、沈下量が有

意に大きく、Na 型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動に対して陰イオンが及ぼす影響

が有意であることが分かった。 
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図 2.2.3-33 クリープ挙動 
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2.2.4 5 ヵ年の計画 

本研究では、平成 20 年度～24 年度にかけて、上記試験計画に基づきベントナイトの力学モデ

ルの妥当性確認のための試験、及び化学的な変質がベントナイトの力学挙動、物質移行（とくに

水理挙動）に及ぼす影響を考慮するための試験を実施した。ここで検討対象としている化学的な

変質とは、モンモリロナイトの Ca 型化と溶解・非膨潤性鉱物化である。 

 この研究の中では、力学材料としてのベントナイトをスメクタイト（モンモリロナイト）と非

膨潤性鉱物（石英）の混合材料として考え、モンモリロナイトのモデル化を検討した。これは、

これまでの地盤力学で研究対象としていた自然堆積粘土と図 2.2.4-1 に示すベントナイトの鉱物

組成を比較すると、著しい膨潤性や遮水性などのベントナイトの特徴とも言える力学挙動がモン

モリロナイトに起因すると考えられるからである。このモンモリロナイトのモデル化に当たって、

小林ら[6]に倣い、モンモリロナイトを力学的には、「吸水膨潤するだけで土骨格構造を形成して

いる 2 次粒子が崩壊し応力履歴を忘れる材料」であるという概念で捉えている。さらに水理的に

は、モンモリロナイトとは、「吸水するだけで土骨格構造を形成している 2 次粒子が膨潤するた

めに比表面積が増大する材料」であるという概念で捉えている（図 2.2.4-2 参照）。すなわち、ベ

ントナイト系材料の化学的な変質を考慮した力学モデルと水理モデルは、どちらも、吸水による

モンモリロナイトの 2 次粒子の膨潤崩壊（分散）状況に依存することが骨子となっている。 

 

 

図 2.2.4-1 クニゲル V1 の鉱物組成[7] 
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図 2.2.4-2 ベントナイトの膨潤による“応力履歴の亡失”と“比表面積の増大”のイメージ図 

 

 前研究フェーズでは、この考えに従って、Na 型モンモリロナイトに非膨潤性鉱物としてケイ

砂を混入した人工ベントナイト、及びクニゲル V1 の力学・水理特性を取得する。両者の比較に

より、モンモリロナイト含有率がベントナイトの力学・水理挙動力学・水理特性（「吸水による応

力履歴の亡失」と「吸水による比表面積の増大」）に対して支配的であることを確認した。 

 今年度の研究では、モンモリロナイト含有率がベントナイトの力学・水理挙動力学・水理特性

（「吸水による応力履歴の亡失」と「吸水による比表面積の増大」）に支配的であるという前フェ

ーズの結果を基本として、 

図 2.2.4-3 に示すように、変質シナリオに応じて、モンモリロナイトと微粉砕ケイ砂にモンモリ

ロナイトの溶解・沈殿によって生じる二次鉱物の割合、種類を変化させて混合させて、多様な変

質シナリオに対しても本研究成果が適用可能であることを確認する。 

図 2.2.4-3 には本研究フェーズの全体計画のイメージを示す。別途実施している地球化学解析か

ら想定されるモンモリロナイトの溶解・沈殿によって生じる二次鉱物の種類が本研究フェーズの

パラメータである。 
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図 2.2.4-3 本研究フェーズの全体計画のイメージ 

 

 前フェーズで検討した変質シナリオは、モンモリロナイトが、モンモリロナイト(土粒子密度

2.75Mg/m3程度)と比較的土粒子密度の近い非膨潤性鉱物に変質した場合を取り上げて、この非膨

潤性鉱物として微粉砕ケイ砂(土粒子密度 2.65Mg/m3程度)で模擬した。これにより、変質による

モンモリロナイト含有率の低下に伴う膨潤性能の変化を調べた。しかしながら、放射性廃棄物処

分場の緩衝材のような体積拘束条件下において土粒子密度が大きく変化する化学変質が発生した

場合、膨潤性能の変化だけでなく有効応力の大きな変化が発生する可能性があり、前フェーズで

は考慮していない土粒子密度が大きく変化する化学変質を考慮することは重要である。そこで今

年度の変質シナリオとしては、モンモリロナイトが低土粒子密度の非膨潤性の鉱物に変質する場

合を想定し、モンモリロナイトのアナルサイム化(土粒子密度 2.2Mg/m3程度)を考慮する。 

 なお、本研究で検討対象とするベントナイトの化学的変質は、前述のモンモリロナイトの溶解

による非膨潤性二次鉱物化（含有率の低下）と前フェーズと同様に、Ca 型化である。この際、

化学的変質は、水理／力学的変化に比べ平衡状態にあると考え、化学的変質を速度論的には取り

扱わないものとする。 

 さらに、今年度から、ベントナイトの力学挙動評価においてせん断挙動に関する検討も開始し

た。自然堆積粘性土の力学モデルでは、粘土の変形は、圧密変形とせん断変形の線形和で表され

るとされており、ベントナイトの力学モデルを構築する場合でも、せん断挙動のモデル化が重要

である。今年度の試験により、膨潤圧が有効応力として解釈できる可能性を示した。今後はこれ

を確証するためにデータを取得し、モデル化に資する。 
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第2章  

2.3 HMC 連成解析手法の検討 

「第２次 TRU レポート」、「TRU 廃棄物の地層処分基盤研究開発に関する全体基本計画」、当

センターが平成 14 年度～18 年度に実施した「人工バリア長期性能確証試験」、及び平成 19 年度

～平成 24 年度に実施した「人工バリア長期性能評価技術開発」において、人工バリア材の長期

性能評価の信頼性を向上させるための様々な課題が抽出されている。 

本検討は、特に“人工バリア材料長期挙動（化学－力学連成）のための解析高度化”において

提示された個別の課題項目に関する調査あるいは検討を実施し、力学変化の化学場ヘの受け渡し、

化学変化の力学場ヘの受け渡しを有効に行うための現象について理解し、その現象のモデルを構

築することを目的とする。これまでの検討により、人工バリア材の化学的変質評価手法と力学・

物質移動評価手法との連成をはかることにより、化学変質が力学挙動に影響をもたらす可能性が

あることが明らかとなった。そこで、本検討では、さらに現実的な体系での検討を進め、性能評

価に化学・力学挙動を考慮した解析の必要性について明らかにする。 

また、本年度は、今フェーズ 5 年間の計画策定のために、個別の課題項目に関する国内外の研

究に関する調査を行い、これまでの化学解析と力学解析の実施結果を踏まえて課題の重要性、優

先順位に関して検討を行う。計画は化学－力学連成における不確実性低減、及び処分場の成立性

の評価のための手法の構築を目的とする。 

 

2.3.1 化学変質を考慮した力学解析手法の検討 

地層処分施設でのベントナイト材料は、長期的にコンクリート材料から高アルカリ水溶液が流

入し、固相（土粒子）が化学的な作用により液相に溶け込むことや、固相自体が別の材料に変質

することが考えられる。固相（土粒子）が溶解や変質を起こすと、土粒子の密度や体積、間隙水

の密度や体積、さらには応力が変化することが考えられる。このような現象を記述できる力学的

な数理モデルを構築していく必要がある。高山らの研究[1]ではその第一歩として、ベントナイト

のアナルサイム変質を例に要素シミュレーションを行っている。しかし、実際にはアナルサイム

だけではなく、様々なゼオライトに変質することが考えられる。既往の研究成果をもとに、より

一般的にゼオライト変質による固相の体積変化を記述することを本検討の目的とする。 

 

(1) ベントナイトの化学変質に関する既往の研究 

 1) ベントナイトの特性 

 ベントナイトの主成分はモンモリロナイトという粘土鉱物である。ベントナイトの性質は、

水と接触すると内部に多くの水分子を取り込んで膨らむ「膨潤」というモンモリロナイトの

性質により特徴付けられる。ベントナイトを高密度に締固めて水分を加え一定体積に保てば、

膨潤作用により内部応力（膨潤応力）が発生する。膨潤応力により周囲に作用する圧力は膨

潤圧力と呼ばれる。ベントナイトには、膨潤応力を生じた状態では透水性が非常に小さいと

いう性質（低透水性）、欠損などが生じたとしても、膨潤作用により変位し欠損部分を充填す

る性質（自己修復性）がある。ベントナイトの低透水性および自己修復性は、処分場の緩衝
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材や低透水層に期待される重要な機能である。 

 ベントナイトはコンクリートと複合で用いた場合、コンクリートから浸出するアルカリ成

分によって、イオン型の変化やゼオライト、イライト、バイデライトなど他の粘土鉱物に変

化する可能性が報告されている[2]。 

 

 2) 放射性廃棄物処分施設の環境 

  a.温度環境 

放射性廃棄物処分施設では、廃棄体中の放射性核種の崩壊熱によって施設内の温度が上昇

することが予想されている。また、高レベル放射性廃棄物処分施設のように深地中に処分施

設が建設された場合は、地温勾配によってすでに施設内の温度がある程度の高温であること

が予想される。処分環境の温度は、セメント系材料の健全性維持の観点から 80℃以下となる

ように設計される[3]。また、地温勾配を 3℃/100m、地表面での平均温度を 15℃とすると、

地温は 300~1000m 深さで 25~45℃程度である。したがって、緩衝材領域で想定される温度

の範囲は、25~80℃である[4]。このことから、適切な密度に圧縮したベントナイトは、緩衝

材に要求される性能を確保し得ること、また、約 100℃以下では熱変質も無視でき、長期の

安定性を期待し得る見通しが得られている[5]。 

 

  b.化学環境 

 Atokinson(1985) [6]の報告によれば、セメント

の溶脱に伴って生成される間隙水の pH は、10 万

年以上にわたって pH12.5 以上を示し、100 万年

以上の時間を要して中性付近まで減少すると予想

されている。図 2.3.1-1 にセメントの溶脱に伴う

間隙水の pH の変化を示す。ただし、pH の変化

は直径 20mの処分孔に 185kg/m3のセメントが混

在、地下水のフラックス密度 10-10m/s、温度 25℃

のような処分場の条件を想定して計算されたもの

である。 

 

セメント系材料の化学環境の変化を変質の進行に応じて次の 3 段階に区分している 2)。 

RegionⅠ セメントの微量成分である Na，K によって高 pH となっている期間 

（代表値 pH13.2） 

RegionⅡ ポルトランダイト（Ca(OH)2など）によって pH が決められている期間 

（代表値 pH12.5） 

RegionⅢ C-S-H(珪酸カルシウム水和物)の溶解によって pH が決められている期間 

（代表値 pH11.1） 

 

 

図 2.3.1-1 セメントの溶脱に伴う間

隙水の pH の変化 

変化 4) 
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 3) ベントナイト及びその随伴鉱物のアルカリ変質 

  a.アルカリ変質 

ベントナイトのアルカリ変質には、①ベントナイト構成鉱物の溶解、②二次生成物の沈

殿，③スメクタイトの鉱物学的特徴の変化に代表される変質反応が含まれている。圧縮成

型ベントナイトのアルカリ変質挙動は、変質反応が複合して進行するために解析が困難で

あり、まだ十分に理解されていない。 

ベントナイトの随伴鉱物の溶解もまた、ベントナイト密度の低下などベントナイトの物

理的・化学的特性に影響を与えるものと思われる。さらに、随伴鉱物の溶解に伴う間隙水

組成の変化は、スメクタイトの溶解や二次生成物の沈殿にも影響を与えるものと思われる。

ベントナイト中に含まれる非晶質シリカは、アルカリ環境下で比較的速やかに溶解すると

考えられる。そのため、処分施設内に所定の設定でベントナイト緩衝材を設置しても、高

アルカリ溶液と接触して間もない間に、その物理的特性（ベントナイト密度など）は非晶

質シリカの溶解によって変化する可能性がある。 

ベントナイト構成鉱物の溶解に伴う溶液中の溶存元素濃度の増加は、新たな生成物（二

次生成物）の沈殿を引き起こす要因となる場合がある。この二次生成物の沈殿は、溶液中

の溶存元素を消費するため、ベントナイト構成鉱物の溶解に寄与する反応溶液の組成にも

影響を与え、場合によっては、ベントナイト構成鉱物の溶解挙動にも影響を与える可能性

がある。そのため、どのような条件において、どのような種類の二次生成物が生成するか

把握することは、ベントナイト長期アルカリ変質を理解する上で重要な課題であると考え

られる。二次生成物の沈殿速度が温度に依存し、速度論的に進行していることが推測され

ている。 

 

  b.粉末試料を用いたアルカリ変質実験 

岡田、佐藤[7]によると、NaOH 溶液-スメクタイト反応は、スメクタイトの溶解と、反

応溶液からのアナルサイムなどの生成という 2 つのプロセスで特徴づけられる。80℃、

100℃の溶解実験では、水酸方ソーダ石とアナルサイムが二次生成物として確認されたが、

50℃の溶解実験では二次生成物の沈殿は確認されなかったことを報告している。また、

80℃と 100℃の溶解実験で、NaOH 溶液の濃度が高い場合は、水酸方ソーダ石とアナル

サイムが確認され、濃度が低い場合はアナルサイムのみが確認されている（表 2.3.1-1）。 

 

表 2.3.1-1  NaOH 溶液-スメクタイト反応における二次沈殿物の種類 

                       （岡田，佐藤による実験，2000 年） 

 
NaOH 溶液の濃度 

高い 低い 

反応 
温度 

50℃ 確認されず 
80℃ 水酸方ソーダ石 

アナルサイム アナルサイムのみ 100℃ 
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 実験的研究および天然事例でみられる鉱物変化の様子を簡略化したものを図 2.3.1-2

に示す[8]。青い矢印は低温での実験による二次鉱物の生成を、黄色の破線の矢印は 100℃

以上での二次鉱物の生成を表す。低温では、スメクタイト→イライトという変化と同時に

フィリップサイトが生成し、反応時間の経過とともにフィリップサイト→カリ長石という

変化がみられる。灰色の矢印は天然事例の様子を表し、一般的にガラス→スメクタイト→

イライト、ガラス→ゼオライト→長石という変化が認められ、時間が経過し、あるいは埋

没深度が深く、温度が高くなるにつれ進行することが知られている。 

 

また、モンモリロナイトのゼオライト変質ベクトルを図 2.3.1-3 に示す[9]。RegionⅠ

ではクリノプチロライトが、RegionⅡではヒューランダイトやローモンタイトが生成さ

れると予測されている。 

 

 

図 2.3.1-2 実験的研究および天然事例に基づく鉱物変化の様子[8] 
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  c.圧縮成型体試料のアルカリ変質実験 

Karnland [10]は、乾燥密度 1.8Mg/m3の MX-80 とコンクリートを接触させ人工セメン

ト間隙水中で 40℃の温度条件下で 16 ヶ月間反応させ、鉱物学的な変質や物性の変化につ

いて報告している。この報告によると、膨潤圧や透水性の変化は、主にモンモリロナイト

のイオン型の変化に起因すると推測されている。また、16 ヶ月間の変質試験では、モン

モリロナイトの溶解は確認されず、ゼオライトの沈殿も観察されないということが報告さ

れている。さらに、セメント-ベントナイト相互作用は、地球科学的なモデリングを用い

て計算すると、モンモリロナイトの溶解とカリ長石やカルシウム沸石の沈殿で特徴づけら

れるとしているが、この 16 ヶ月間の変質試験ではその証拠を得ることができなかったこ

とを報告している。このことから、信頼性の高いモデルの開発、信頼性の高いパラメータ

を実験的に取得しなければ、精度の高い数値解析の結果を得ることができないと考えられ

る。 

市毛ら[11]は、クニピア F を使用して直径 20mm、乾燥密度 1.8Mg/m3の圧縮成型体を

作成し、NaOH，KOH，Ca(OH)2の混合溶液（約 pH14）と飽和 Ca(OH)2水溶液（約ｐ

H12.5）に 200℃及び 130℃の恒温下で浸漬させた。市毛らの研究では Karnland の報告

と異なり、モンモリロナイトの溶解と二次生成物の沈殿が観察されている。これは、変質

試験の温度の違いによるものであると考えられる。 

処分施設の温度は、市毛らによる実験の 130℃，200℃のような高温条件は想定してい

ない。反応温度は、スメクタイトの溶解速度や二次生成物の種類などに大きな影響を与え

る因子であり、高温条件下で得られた実験結果は、実環境で起こる可能性のある反応とは

別の反応過程を観察している可能性がある。そのため、アルカリ変質試験では現実的な温

度設定の範囲内で行う必要があると思われる。 

 

 

図 2.3.1-3 モンモリロナイトのゼオライト変質ベクトル [9] 
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(2) ベントナイトのアルカリ変質による体積変化 

 地層処分施設でのベントナイト材料は、長期的にコンクリート材料から高アルカリ水溶液が流

入し、固相（土粒子）が化学的な作用により液相に溶け込むことや、固相自体が別の材料に変質

することが考えられる。固相（土粒子）が溶解や変質を起こすと、土粒子の密度や体積、間隙水

の密度や体積、さらには応力が変化することが考えられるので、このような現象を記述できる力

学的な数理モデルを構築していく必要がある。高山らの研究[12]では、その第一歩として、固相

の変質や固相の体積変化を考慮できる応力-ひずみ関係を導出し、ベントナイトのアナルサイム化

を例に要素シミュレーションを行った。 

本章では、高山らの研究をもとに、ベントナイトのアルカリ変質による固相の体積変化率及び

モンモリロナイト含有率を変質率の関数として記述するとともに、具体例として要素シミュレー

ションを行う。 

 

 1) ひずみ-間隙比関係 

従来の土質力学の考え方では，間隙の変化量と

体積ひずみは一対一の関係であるが，固相の体 

積が変化する場合，そうではなくなる．まず，

初期体積を  i n isi n ivi VVV   ，現在の体積を

 sv VVV  とする．ここで， inivV  ：間隙の初

期体積， inisV  ：固相の初期体積， vV ：間隙の体

積， sV ：固相の体積である．従来であれば，固相

の体積は不変であるため， iniss VV  であったが，

固相の体積変化現象を考慮するために， 

iniss VV   (式 2.3.1-1) 

と定義する．ここで， は溶解や変質による固相体積の変化率とする（初期状態では 1 ）．従

って体積ひずみは，圧縮を正とすると， 

          
 1

1 1
1 1

s v

ini s ini s ini
v

ini ini ini

V V
eV V V V

V e e


  




    
 

 (式 2.3.1-2) 

となる．ここで， inie ：初期間隙比， e ：間隙比である． 

 

 2) 正規圧密線とモンモリロナイト含有率の関係 

 ここでは簡単のため、ベントナイト材料を一次元非線形弾性体とし、   lne 関係上において

直線を仮定する以下の式を用いる。 

0
0

lne e 





  


                     

(式 2.3.1-3)
 

ここで 0e ：基準間隙比， 0 ：基準応力，：直線の傾き，e：間隙比， ：有効応力である。

 

s iniV 

s s iniV V 

v iniV 

vV
液相

固相
V

iniV

図 2.3.1-4  体積変化の概念図 
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ベントナイトの力学特性（膨潤特性や圧密特性等）に大きな影響を与えられる因子として、モン

モリロナイト含有率や層間陽イオンの種類、モンモリロナイト以外の鉱物の種類等が挙げられる。

ここでは剛性の変化を表す物理量に、モンモリロナイト含有率を用いる。図 2.3.1-5 に、モンモ

リロナイト含有率の異なるベントナイト材料に対する一次元圧密試験の結果を表す

[13][14][15][16]。図 2.3.1-5 から、モンモリロナイト含有率が小さい材料ほど圧密線が左下に存

在しているのが確認できる。ここで、間隙比が 0.65 における応力値をモンモリロナイト含有率ご

とに整理すると、図 2.3.1-6 のようになる。図には最小二乗法により求めたフィッティング関数

も示している。フィッティング関数は、 

 

 mone  
 05.6exp1405.065.0   (MPa)       (式 2.3.1-4) 

である．ここで， 65.0e ：間隙比が 0.65 における鉛直有効応力， mon ：モンモリロナイト含有率   

である。ここで、式(2.3.1-3)に式(2.3.1-4)を代入する。 

代入する際、 65.00 e ，  mon  05.6exp1405.00   (MPa)とする。よってモンモリロナイ

ト含有率-間隙比-有効応力関係は、

  

  
 m o n

e





05.6exp1405.0
ln65.0


             (式 2.3.1-5)

 

となる。ここで、 14.0 を用いて、等モンモリロナイト含有率線を描くと図 3.4 のようになる。 

        
 

図 2.3.1-6 含有率と鉛直応力 
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図 2.3.1-5 一次元圧密試験
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図 2.3.1-7 等モンモリロナイト含有率圧縮線 

 

 3) 変質現象の定式化 

 ベントナイトの主成分であるモンモリロナイトは、アルカリ溶液（水酸化カリウム、水酸化カ

ルシウム等）が作用することで、ゼオライト（アナルサイム、クリノプチロライト等）、イライト

等が生成される。例えば、アナルサイム化ではモンモリロナイト 1 分子にアルカリ溶液が作用し

てアナルサイム分子が 2 つ生成され、体積が 1.42 倍になる。また、クリノプチロライト化ではモ

ンモリロナイト 1分子と二酸化ケイ素 4.28分子がアルカリ溶液と反応することでクリノプチロラ

イト分子が 2 つ生成され、体積が 3.09 倍になる。このことから、この変質現象による体積変化を

一般的に記述するためには、複数の鉱物（モンモリロナイト、二酸化ケイ素等）にアルカリ溶液

が作用することで複数の生成物（アナルサイム、クリノプチロライト等）が生成され、体積が増

加するという点を考慮しなければならない。また、ベントナイトの力学特性（膨潤特性や圧密特

性等）に大きな影響を与える因子としてモンモリロナイト含有率が考えられることから、モンモ

リロナイト含有率の変化についても記述する。 

ベントナイトに含まれる鉱物番号を k とする( ,2,1k ， 1k ：ベントナイト)。生成される生

成物番号を l とする( ,2,1l )。  

 複数の鉱物がアルカリ溶液と反応することで生成物 l に変質する化学反応式を以下のように考

える。 

 

11a (鉱物 1) + 21a (鉱物 2) +  + 1ka (鉱物 k ) +  + (アルカリ溶液) ＝ 1a (鉱物 1) 

12a (鉱物 1) + 22a (鉱物 2) +  + 2ka (鉱物 k ) +  + (アルカリ溶液) ＝ 2a (鉱物 2) 

 

1la (鉱物 1) + 2la (鉱物 2) +  + kla (鉱物 k ) +  + (アルカリ溶液) ＝ la (鉱物 l ) 
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ここに、 kla ：生成物 l の化学反応式における鉱物 k の係数、 la ：生成物 l の化学反応式におけ

る生成物 l の係数である（生成物 l への変質に関与しないとき 0kla  ）。 

他に用いる定数を以下にまとめる。 

 

s ini  ：固相の初期密度   s ：固相の密度 

s iniV  ：固相の初期体積   sV ：固相の体積 

s iniW  ：固相の初期質量   sW ：固相の質量 

mkv ：鉱物 k のモル体積   mlv ：生成物 l のモル体積 

k ：鉱物 k の密度   l ：生成物 l の密度 

inikV  ：鉱物 k の初期体積   l iniV  ：生成物 l の初期体積（= 0） 

  kV ：鉱物 k の体積   lV ：生成物 l の体積 

  k i n iW  ：鉱物 k の初期質量   l iniW  ：生成物 l の初期質量 

  kW ：鉱物 k の質量   lW ：生成物 l の質量 

  k i n i  ：鉱物 k の初期含有率  k ：鉱物 k の初期含有率 

c iniV  ：その他の鉱物の初期体積  cV ：その他の鉱物の体積（ c iniV  ） 

 

初期の固相全体の質量に対する鉱物の含有率が既知であるものとする。つまり、 

  
i n is

i n ik
i n ik W

W




                                    (式 2.3.1-6) 

が既知の値であるとする。 

生成物 l への変質の考え方を図 3.5 に示す。鉱物 k
（ 1,2,k  ）の初期体積 k iniV  のうち、 kl の割合だけ生成

物 l に変質することで、体積が l 倍になっていることを表

している。ただし、 l ：生成物 l に変質した時の体積増加

率である。 

図 3.5 の考え方から、 l について、 

l ml
l

kl mk
k

a v
a v

 


          (式 2.3.1-7) 

と定義する。 

固相全体の変質する様子を図 2.3.1-9 に示す。 

 

図 2.3.1-8 生成物 l への変質 
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図 2.3.1-9 変質の考え方 

 

 このモデルでは液相に溶解するケースも考慮することができる。体系全体の体積は一定（ 0v  ）

とする。このとき、（固相の体積減少分）＝（液相の体積増加分）とみなすことができる。液相に

溶解するとき、 0l  とおいて区別する。液相（ 0l  ）に溶解するとき、次のように定数を設定す

る。 

  0 0  ， 0 0                                (式 2.3.1-8) 

このとき、変質率 0k は鉱物 k が液相に溶解する割合を表す。 

 

以上から inisV  と sV は、 

inic
k

inikinis VVV                             (式 2.3.1-9) 

c
l

l
k

ks VVVV                            (式 2.3.1-10) 

と記述できる。ただし、 

1k kl k ini
l

V V 

 
  
 
  (式 2.3.1-11) 

l l kl k ini
k

V V                                     (式 2.3.1-12) 

inicc VV                                   (式 2.3.1-13) 

である。定義から条件として0 1kl  であることに注意する。 

 

鉱物 k が変質率 kl の割合だけ生成物 l に変質したとき、鉱物 k が生成物 l に変質した体積は

kl k iniV  と書ける。この変質において消費されたモンモリロナイトの体積と鉱物 k の体積の比は、 

その他の鉱物

・・・

鉱物k

・・・

液相
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・・・

鉱物k

・・・
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sV
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inikinis VVV  
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l
k

ks VVVV  

1k kl k ini
l

V V 

 
  
 


l l kl k ini
k

V V   

固相の初期体積

固相の体積

鉱物 k の体積

生成物 l の体積
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1 1 1 1: :l ini kl k ini l m kl mkV V a v a v                  (式 2.3.1-14) 

となる。したがって、 

  1
1 1

1 1

kl mk ini
kl l kl l

l m k ini

a v V
A

a v V
  



                        (式 2.3.1-15) 

ただし、 

1

1 1

kl mk ini
kl

l m k ini

a v V
A

a v V




                                   (式 2.3.1-16) 

となる。また、 inikinikk WV   を用いて、 

  1 1

1 1 1 1 1 1

kl mk k ini kl mk k ini
kl

l m k ini l m k ini

a v W a v
A

a v W a v

  
  

 

 

                (式 2.3.1-17) 

と変形できる。 1l を単に l と置き、 l を生成物 l への変質率と定義する。したがって、 

kl kl lA                              (式 2.3.1-18) 

モンモリロナイトが変質率 l だけ生成物 l に変質したとき、それに伴って鉱物 k は kl だけ変質

する。このときの l と kl の比の値が klA である。また、生成物 l への変質に関与しないとき 0klA 

である。 

  
k

inikinisinic WWW ，
inis

inik
inik W

W




  より、 

 







 

k
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inic W

W

W

W
 11              (式 2.3.1-19) 

と書ける。ただし、 inic ：その他の物質の初期の含有率である。 inikkinik VW    ， iniccinic VW   

の関係を用いると、 
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1
                  (式 2.3.1-20) 

となる。初期の固相の密度 inis は、 

  
inic

k
inik

inicc
k

inikk

inis

inis
inis

VV

VV

V

W








 





 

                   (式 2.3.1-21) 

で、(式 2.3.1-20)を代入して整理すると、 
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                  (式 2.3.1-22) 

となる。また、固相の体積変化率は、 

  

1 kl k ini l kl k ini c inik l c
k l l ks k l

s ini k ini c ini k ini c ini
k k

V V VV V V
V

V V V V V

  


  

    

 
     

   
 

    
 

 (式 2.3.1-23) 

であり、(式 2.3.1-20)を代入して整理すると、 

  

 1

1

1 1

c
l kl k ini

kl k

c
k ini

kk

  



 







 

 
  

 




              (式 2.3.1-24) 

さらに、(3.22)式より
inis

c

k
inik

k

c


 








 







11 を代入すると、 

 1 1 s ini
l k ini kl

kl k


   




                 (式 2.3.1-25) 

となる。 

初期と現在の固相の質量の比は、 

1 kl k k ini l l kl k ini c c inik k l l c c
k l l ks k l

s ini k k ini c c ini k k ini c c ini
k k

V V VV V V
W

W V V V V

       

   

  

    

 
     

  
 

    
 

 

(式 2.3.1-26) 

である。(3.20)式を代入して整理すると、 

1 1s l
l k ini kl

s ini kl k

W

W


  

 


 
   

 
               (式 2.3.1-27) 

となる。 

したがって、現在の固相の密度 s は 

  s s ini s ini s s ini s
s

s s s ini s ini s ini

W V W W W

V V V W W





  

  

           (式 2.3.1-28) 
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であるから、(3.27)式を代入すると、 

  1 1s ini l
s l k ini kl

kl k

 
   

 




  
    

   
             (式 2.3.1-29) 

 また、鉱物 k の含有率 k は、 

1 1

1

k ini
k kl k ini kl

s inil lk k ini s ini
k kl

s ss s s l

s ini s ini

W
V

WW
VW W

V

  
 

 
 





  

 

   
    

         
 

 
  (式 2.3.1-30) 

 

 まとめると、 

 1 1 s ini
l k ini kl

kl k


   




                              (式 2.3.1-31) 

1 1s ini l
s l k ini kl

kl k

 
   

 




  
    

   
                    (式 2.3.1-32) 

  1k ini s ini
k kl

s l

 
 


   

  
 
                                 (式 2.3.1-33) 

 ただし、 

  

1 1

c
s ini

c
k ini

kk




 







 

  
 


                (式 2.3.1-34) 

kl kl lA                        (式 2.3.1-35) 

1

1 1 1

kl mk k ini
kl

l m k ini

a v
A

a v

 
 





                   (式 2.3.1-36) 

l ml
l

kl mk
k

a v

a v
 


                     (式 2.3.1-37) 

また、液相（ 0l  ）に溶解する場合、 

 0 0  ， 0 0                          (式 2.3.1-38) 
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以上により、固相の体積変化率 とモンモリロナイトを含む鉱物 k （ ,2,1k ， 1k ：ベン

トナイト）の含有率 k を生成物 l （ 0,1,2,l  ， 0l  ：液相に溶解）の変質率 kl の関数として

表すことができた。 

 

(3) 変質モデルによる力学特性の変化予測：試行計算 

本章では、第 3 章で構築したモデルを用いた具体例として、体積が拘束された条件下（ 0v  ）

における要素シミュレーションを行う。①アナルサイム化のみ、②クリノプチロライト化のみ、

の 2 ケースについて変質による応力変化を検討する。また、変質する鉱物はモンモリロナイトと

二酸化ケイ素を想定し、それ以外の鉱物をその他の鉱物とし、その他の鉱物の密度 c は、

2.65c   (g/cm3)とする。以下、添え字のmon ，b，ana ，clp はモンモリロナイト，二酸化ケイ

素，アナルサイム，クリノプチロライトを表す。 

 

 1) 諸量の設定 

  a.緩衝材の仕様 

 緩衝材の仕様はケイ砂混合率 30%、ベントナイトはクニゲル V1 を用いる（図 2.3.1-10）。

クニゲル V1 の鉱物組成を図 2.3.1-11 に示す[17]。クニゲル V1 のモンモリロナイト含有率

は 48%、二酸化ケイ素（ここでは石英，玉髄）含有率は 38%である。したがって、緩衝材の

初期のモンモリロナイト含有率 mon ini  は 0.48 0.7 0.336mon ini     、初期の二酸化ケイ素含

有率 b ini  は 0.38 0.7 0.3 0.566b ini      となる。各鉱物の定数を表 2.3.1-2、他の定数を表 

2.3.1-3 に示す。 

         

 

表 2.3.1-2 各鉱物の定数 

 k = mon k = b 
ρk (g/cm3) 2.74 2.65 
vmk (cm3/mol) 136.35 22.67 

 

 図 2.3.1-11 クニゲル V1 の鉱物組成[17]

0.68%
3.4%
2.72%

5.35%

2.53%

36.96%

0.68%

47.67%

 モンモリロナイト
 石英
 玉髄
 カルサイト
 斜長石
 苦灰石
 方沸石
 黄鉄鉱

 
 

 

図 2.3.1-10 緩衝材の仕様 

 

ケイ砂
30%

クニゲルV1
70%
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初期の固相の密度 s ini  については(式 2.3.1-38)より、 

  
2.65

2.68
2.65 2.65

1 1 0.336 1 0.566
2.74 2.65

s ini   
           
   

 

となる。 

 

  b.アナルサイム化 

アナルサイムが生成される場合、その化学反応式は、 

Al2Si4O10(OH)2 + 2NaOH = 2NaAlSi2O6(H2O) 

となり、アナルサイム（NaAlSi2O6(H2O)）への変質に関与する鉱物はモンモリロナイト

（Al2Si4O10(OH)2）である（ k mon ， l ana ）[9]。書きなおすと、 

1(モンモリロナイト) + (アルカリ溶液) = 2(アナルサイム) 

mon anaa                               anaa  

となり、 1mon anaa   ， 2anaa  となる。表 2.3.1-4 にアナルサイム化に関する諸定数を示す。 

 

表 2.3.1-4 アナルサイム化に関する諸定数 

 l = ana 
ρl (g/cm3) 2.27 
vml (cm3/mol) 96.98 
al (mol) 2 
ηl  1.42 

 k = mon 
akl (mol) 1 
Akl  1 

 

ただし、(2.31-35)式，(2.3.1-36)式，(2.3.1-37)式より， 

,

,

1mon ana m mon mon mon ini
mon ana

mon ana m mon mon mon ini

a v
A

a v

 
 

 


 

  ， mon ana mon ana ana anaA      

,

,

1.42ana m ana
ana

mon ana m mon

a v

a v




   

と計算している。したがって、(2.3.1-31)式，(2.3.1-32)式，(2.3.1-33)式に代入すると、 

 1 1 s ini
ana mon ini ana

mon


   




              (式 2.3.1-39) 

表 2.3.1-3 その他の定数 

ρc (g/cm3) 2.65 
ρs-ini (cm3/mol) 2.68 
λ  0.14 
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1 1s ini ana
s ana mon ini ana

mon

 
   

 




  
    

   

                              (式 2.3.1-40) 

   1m o n i n i s i n i
m o n a n a

s

 
 


                                (式 2.3.1-41) 

ここでは、固相の体積変化率を化学反応式によるモル体積変化から計算しているが、これ

は極端な場合の設定となっていることに留意する。実際には、構造の不均一生成や材料の境

界付近での境界層の形成などから、化学反応式が示すモル体積の変化の通りに、材料がマク

ロ的な体積変化を生じるとは考えられない。どのような体積変化を示すかは、化学変質解析

の進展を待たねばならない。 

 

  c.クリノプチロライト化 

クリノプチロライトが生成される場合、その化学反応式は、 

Al2Si4O10(OH)2 + KOH + NaOH + Ca(OH)2 + 4.28SiO2 = 2(K,Na,Ca0.5)AlSi4.14O10.29(H2O)3.14 

であり、クリノプチロライト（(K,Na,Ca0.5)AlSi4.14O10.29(H2O)3.14）の変質に関与する鉱物は

モンモリロナイト（Al2Si4O10(OH)2）と二酸化ケイ素（SiO2）であることが分かる（ ,k mon b ，

l clp ）[9]。書きなおすと、 

1(モンモリロナイト) + 4.28(二酸化ケイ素) + (アルカリ溶液) = 2(クリノプチロライト) 

mon clpa                 b clpa                               clpa  

となり、 1mon clpa   、 4.28b clpa   ， 2clpa  となる。表 2.3.1-5 にクリノプチロライト

化に関する諸定数を示す。 

 

表 2.3.1-5 クリノプチロライト化に関する諸定数 

 l = clp 
ρl (g/cm3) 2.24 
vml (cm3/mol) 361.01 
al (mol) 2 
ηl  3.09 

 k = mon k = b 
akl (mol) 1 4.28 
Akl  1 0.41 

 

ただし、(2.3.1-35)式，(2.3.1-36)式，(2.3.1-37)式より、 

,

,
1mon clp m mon mon mon ini

mon clp
mon clp m mon mon mon ini

a v
A

a v
 

 

 


 

  ， mon clp mon clp clp clpA      
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,

,

0.41b clp m b b b ini
b clp

mon clp m mon mon mon ini

a v
A

a v

 
 

 


 

  ， 0.41b clp b clp clp clpA      

,

,
,

3.09clp m clp
clp

k clp m k
k mon b

a v

a v





 


 

と計算している。 (2.3.1-31)式，(2.3.1-32)式 ，(2.3.1-33)式に代入すると、 

 
,

1 1 s ini
clp k ini k clp

kk mon b


   




 


    (式 2.3.1-42) 

,

1 1clps ini
s clp k ini k clp

kk mon b


   

 


 


  
    

   
  (式 2.3.1-43) 

   1mon ini s ini
mon clp

s

 
 


    (式 2.3.1-44) 

ここでは、固相の体積変化率を化学反応式によるモル体積変化から計算しているが、こ

れは極端な場合の設定となっていることに留意する。実際には、構造の不均一生成や材料

の境界付近での境界層の形成などから、化学反応式が示すモル体積の変化の通りに、材料

がマクロ的な体積変化を生じるとは考えられない。どのような体積変化を示すかは、化学

変質解析の進展を待たねばならない。 

 

 2) 変質による力学特性の変化：シミュレーション 

 アナルサイム化の(4.1)～(4.3)式及びクリノプチロライト化の(4.4)～(4.6))式から、応力の変化を

比較する。 

 応力-ひずみ関係は(3.5)式によって与えられていると仮定する。 について解くと、 

    





 




 e
mon

65.0
exp05.6exp1405.0  (式 2.3.1-45) 

また、体積拘束条件 0v  から、
 

0
1

1
1 





ini

v e

e より、 e について解くと、 

  1
1







inie
e  (式 2.3.1-46) 

これを式(4.7)に代入して整理すると、 

  













 65.111

05.6exp1405.0 ini
mon

e
                               (式 2.3.1-47) 

  

となる。 ， mon ともに変質率  の関数であるから、 は  の関数として見ることができる。 

 -  関係， mon -  関係、  -  関係を図 2.3.1-12，図 2.3.1-13，図 2.3.1-14 に示す。ただ

し、 ：変質率で、モンモリロナイトが変質した割合を表す。アナルサイム化、クリノプチロラ

イト化ともに変質が進むにつれ固相体積変化率は増加する（図 4.3）。したがって、体積拘束条件

下で間隙比は減少する。これは間隙が水で飽和している場合、間隙水が外部に押し出されること
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を意味する。また、クリノプチロライト化の場合、あまりに変質が進む（変質率  の値が大きい）

と、体積拘束の下では間隙比がゼロとなる、実際には間隙がゼロ以下にはなり得ないので、シミ

ュレーションで仮定した諸量が現実的なものであるならば、クリノプチロライト化は、大きな体

積膨張を引き起こすことになる。  

図 2.3.1-14 を見るとわかるように、アナルサイム化が進むにつれて固相体積変化率は増加して

いるにもかかわらず、有効応力がやや減少している。これはモンモリロナイト含有率の低下の影

響で応力が減少しているためである。一方で、クリノプチロライト化が進むと、固相体積変化率

は増加し、有効応力が急激に増加していることがわかる。これはモンモリロナイト含有率の低下

の影響分よりも固相の体積増加の影響の方が大きいため、つまり、クリノプチロライトに変質す

るときの体積増加率 clp の値が大きいためである。 

横軸にモンモリロナイト含有率、縦軸に有効応力をとり、(式 2.3.1-46)から等相体積変化率線を

描くと図 2.3.1-15 のようになる。モンモリロナイト含有率が減少すると、応力は減少し、固相体

積変化率が増加すると応力は増加する。アナルサイム化は、クリノプチロライト化ほど固相は膨

張しないので、モンモリロナイト含有率減少による影響が大きく、応力は減少する結果となって

いる。 

なお直ちに、以上の結果を長期予測として受け入れることはできない。先にも述べたように、

材料の固相の体積変化は、化学変化式によるモル体積変化より推定している。実際には、材料内

部の構造の不均一場の生成や材料境界での境界層の形成などから、ミクロなモル体積変化の通り

に、マクロな体積変化が生じるとは考え難い。化学変化式が示す材料の結晶レベルのミクロな体

積変化が、ある有限なボリュームを有するマスとしての材料の体積変化に、どれほど反映してい

るかが解き明かされねばならない。化学変質解析の進展が待たれる。 

 

 

図 2.3.1-12  -  関係 
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図 2.3.1-13 mon -  関係 

 

図 2.3.1-14 -  関係 
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 図 2.3.1-15   - mon 関係と等固相体積変化率線 

 

(4) 課題 

 ここでは、ベントナイトのゼオライト変質に伴う固相の体積変化率が与えられると、それに伴

う応力変化やひずみの発生を記述する数理モデルを構築した。変質による固相の体積変化を一般

的に記述し、その具体例として、アナルサイム化とクリノプチロライト化に伴う力学特性の変化

について考察した。このような成果は、既往の研究には見られない新規性があるが、それだけに

残されている課題も多い。すなわち、 

① 化学変質によって、どのような鉱物が生成するかに関わりなく、ここでは、変質に伴う材料

の剛性の変化をモンモリロナイト含有率のみの関数として与えている。数理モデル構築にお

いて、利用できる実験データが見当たらなかったためであるが、実際には、変質によって生

成した鉱物の違いによっても、剛性は変化すると考えられる。今後、変質によって生成する

鉱物材料の力学特性の実験的な把握が求められる。 

② 変質後の体積変化の推定においても述べているが、ここでは、材料の固相の体積変化を化学

変化式によるモル体積変化より推定している。実際には、材料内部の構造の不均一場の生成

や材料境界での境界層の形成などから、ミクロなモル体積変化の通りに、マクロな体積変化

が生じるとは考え難い。化学変化式が示す材料の結晶レベルのミクロな体積変化が、ある有

限なボリュームを有するマスとしての材料の体積変化に、どれほど反映しているかが解き明

かされねばならない。化学変質解析の進展が待たれる。 

しかしながら、ここで示された数理モデルは、化学変質に伴う力学性状の変化を記述する手法

としての一般性は有している。上記の課題にこたえる実験事実や解析成果が蓄積されれば、より

信頼できる力学変質予測手法としての改善が可能であり、利用が期待できる。さらに、多次元へ

の拡張も比較的容易であり、初期値・境界値問題として長期的な力学変質を取り扱える道も拓か

れている。 

 

 

0 10 20 30 400.1

0.5
1

5
10

50
100

ratio of montmorillonite content
mon (%)

ef
fe

ct
iv

e 
st

re
ss

 
' (

M
Pa

)

 ana
 clp

 = 1.0
 = 1.1
 = 1.2
 = 1.3

 = 1.5

 = 1.4

 = 1.6
 = 1.7

 = 0.9



 2-243 

2.3.2 人工バリア材料長期挙動（力学－化学連成）のためのセメント－ベントナイト相互影響の

解析高度化 

本検討においては、前述の課題の解決に向け、平成 19 年度～平成 24 年度に実施した「人工バ

リア長期性能評価技術開発」で得られた成果と課題を踏まえ、さらに国内外の既存研究の調査を

行うと共に、今後 5 ヵ年の計画策定に資するための予備的な解析を行う。調査においては個別の

課題に関する既存の知見を収集し、化学－力学連成解析に現象モデルを取り込む方法を検討する。

解析においては、TRU 廃棄物の地層処分で人工バリア材として用いられるセメント系材料及びベ

ントナイト系材料の長期的な変質を考慮した地球化学反応と物質移動を連成させた地球化学物質

移動解析（地球化学解析）と力学・物質移動解析との連成に係わる課題の解決に向けての手法を

決めるための予備的な解析を行う。これによって、今後の連成解析の検討事項の洗い出し、検討

方法の方向性を決定する。 

 

(1) 化学－力学連成解析構築に向けての個別課題の調査 

 HMC 連成モデルにおける示強因子には、化学的な変化のうち力学特性に影響を及ぼす項目、

力学変化のうち化学特性に影響を及ぼす項目が含まれる。 

 昨年度までの試験において、モンモリロナイトの変質を評価するための未解決の課題として①

圧縮状態のモンモリロナイトの実効反応表面積の現実的な評価方法が確立していない、②間隙水

のモンモリロナイト未飽和度が評価できていない、③ゼオライトへの変質の予測が確証されてい

ない、等が挙げられる。 

さらに、解析評価する上での課題の抽出および解決に向けて調査を行うことが必要である。調

査にあたっては、大項目として、モンモリロナイトのゼオライトへの変質、力学影響、HMC 連

成、THC 連成、をあげ、化学的な変質解析と力学解析の連成に関しての知見調査を行った。表 

2.3.2-1 に研究課題を示す。 

 

表 2.3.2-1 研究課題 

目的 課題 

モンモリロナイトの

ゼオライトへの変質 

二次鉱物（ゼオライトなど）ができる条件 

モル体積 

クロッギング（ゼオライトの生成の停止） 

力学影響 
イオン濃度がモンモリロナイトの膨潤圧に与

える影響 

HMC 連成 

力学－化学連成解析への個別現象の反映方法 

力学－化学連成解析手法あるいは解析結果の

検証方法 

THC 連成 緩衝材中のモンモリロナイトに与える熱影響 
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 1) 圧縮状態のモンモリロナイトの実効反応表面積 

モンモリロナイトは、密度の増加にともなって表面積ベースでの溶解速度が遅くなることが

知られている。この原因の１つとして、密度増加にともなって生じるモンモリロナイト粒子の

オーバーラップによって露出反応表面積が減少していくことが考えられる (マスキング効果)。

この粒子のマスキング効果による溶解速度の遅延を物理的に説明するために、モンモリロナイ

ト粒子を円盤状粒子に近似し、その熱力学的平衡状態における凝集構造を数値計算により予測

することによって、粒子の露出端面積がどの程度減少するのかについて明らかにする。 

 モンモリロナイト粒子の露出端面積の減少について、既往の検討では粒子の球形近似によっ

て圧密時の端面積の推定を行っていた。しかしながら本来シート状であるモンモリロナイト粒

子を球形として扱った場合、積層の異方性（<001>が圧倒的に卓越）の影響を評価できず、干

渉計試験とゲル試験、分散試験から予測される溶解速度の違いを一般数式として予測すること

ができなかった。そこで本解析では、モンモリロナイト 粒子を円盤状粒子として近似し、確率

論的に粒子集団の熱力学的平衡状態を求める Monte Carlo 解析を行うことによって、平衡状

態における粒子の凝集構造を明らかにする。粒子間はランダムなコンタクトアングルを持って

３D 積層していく（図 2.3.2-1・Dijkstra et al., 1997 [18]）。その場合の計算は、円盤状粒子間

のコンタクトは{hk0}-{00l}間の点であるが、近接する粒子間はある距離（例えば電気二重層の

２倍）まではオーバーラップ領域として見なせるので、その総量を全円盤面積から差し引いて

露出表面積とするものである。このようなマスキング効果のモデル化を行い、実効比端面積を

試算することによって、圧密時における露出端面積の減少について定量的な検討を行う。実効

比端面積の試計算を通じて、今後の課題を示すことを目的とする。 

 

 

図 2.3.2-1 シミュレーションで再現したスメクタイトゲル無秩序積層構造体 

(Dijkstra et al., 1997)[18] 
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  a.解析方法 

   (a) Monte Carlo 解析の概要 

本解析では、Dijkstra et al.[19]が行った Monte Calro 解析と同様の手法を用いて、粘土粒

子を想定した円盤状粒子の平衡構造を求める。Monte Carlo 法は、ある統計集団において微

視的状態をその出現確率に応じて乱数により生成させるものであり、分子や粒子集団の熱力

学的平衡状態における構造解析などに用いられる。 

等方的なポテンシャルを有するような方向性をもたない球形粒子に関する解析手法につい

ては成書 [20][21]に譲るとして、以下では個々の粒子の姿勢が相互作用に影響するような非

等方なポテンシャルを有する系における解析手法を中心に述べる。 

 

   (b) 解析対象および解析条件 

解析対象は、図 2.3.2-2 に示すような粘土粒子を想定した直径σ 、厚さ d の円盤状粒子で

ある。次節で詳しく述べるが、実際の Monte Carlo 解析では厚みのない円板 (d = 0) を仮定

して平衡構造を求める。Monte Carlo 解析により得られた平衡構造の情報から実効端面積な

どの諸量を求める際には、円盤状粒子の厚さを定義して計算を行う。 

次節で説明する円盤状粒子の相互作用モデルは、合成層状シリケートである Laponite [22]

が想定されている。Laponite の単一結晶は直径σ = 25nm、厚さ d = 1nm であり、天然の

モンモリロナイトと比較して厚さは同程度であるが直径が 1 オーダ程度小さい。本解析では

Dijkstra et al. が提案した相互作用モデルをそのまま用いるため、Monte Carlo 解析に関し

ては Laponite の幾何形状を仮定して計算を行った。 

Monte Calro 解析に用いる円盤状粒子の粒子数 N = 100 とし、密度条件に応じて計算領域

の大きさを変化させて解析を行った。境界条件は 3 方向とも周期境界とした。初期条件 (計

算開始条件) として粒子を計算領域内にランダムに配置し、一様乱数により任意の粒子の 3

方向の並進移動および姿勢 (法線ベクトル) を更新し、Metropolis の方法に基づく推移確率

の計算により推移後の状態を求めた。1 更新あたりの並進移動の最大移動量はΔr=0.02σと

し、法線ベクトルの各成分の最大変化量はΔv=0.02 とした。 

 

図 2.3.2-2 円盤状粒子の形状 
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   (c) 円盤状粒子の相互作用 

Dijkstra et al. [19] は、以下の 2 つの前提に基づいて円盤状粒子の相互作用モデルを構築

し、Monte Carlo 解析を行った。 

① 円盤状粒子の多体問題を、均一な電荷分布を持つ 1 つの粒子とその周囲の電気二重層を

形成するイオンとの“囲われた”セル (Wigner-Seitz cell) の集合体に置き換える。各セル

では電気的中性が成立する。 

② 各セルが有する電気二重層の影響を含めた実効ポテンシャルを、四重極ポテンシャルと

して厚みのない円板 (platelet) に作用させる。 

また上記の仮定が成立する条件として、各電気二重層同士が干渉せず、また他の粒子が有

する電荷によって電気二重層が乱されない程度の希薄な系が前提であると述べているが、具

体的な成立範囲については言及していない。 

上記の仮定に基づき、以下では platelet のポテンシャルエネルギーの計算方法について示

す。platelet の中心の位置ベクトルを Ri、単位法線ベクトルを niとすると、 } ,{}{ iii nRX 

)1( Ni  の configuration を有する N 体の platelet 問題における系の総ポテンシャルエネ

ルギーVNは次式のようにモデル化される。 

 
      




ji

jiQQiN vV XXX ,  
  

(式 2.3.2-1) 

     jijijiQQv QTQXX ::
9
1, )4(

  

  

(式 2.3.2-2) 

ここで Qi は四重極テンソルであり、個々の platelet およびその周囲の電気二重層の影響

を含む四重極モーメント Q (スカラー定数) を用いて次式で与えられる。 

    InnQ  iii
Q 3
2

 (式 2.3.2-3) 

 

図 2.3.2-3 2 つの platelet の位置関係 

四重極モーメント Q は[C·m2]の単位を持ち、ここでは platelet の見かけのポテンシャル
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の大きさを決定する。また式 2.3.2-2 に現れる )4(
ijT は 4 階のテンソルであり、platelet の相対

位置ベクトル Rij (=Ri－Rj )を用いて次式で表される。 

   
ij

iij
R

T


1)4()4(
  (式 2.3.2-4)  

ここで  は誘電率である。 

式(2.3.1-2)は、Blum and Torruella[23]の方法を用いると 2 体間の相対位置と姿勢を表す

量を用いて次のような形式で表される。 

 
     jiQv

ij

jiijQQ  ,Φ
4

3 , , 224
5

2

R

nnR


  (式 2.3.2-5) 

  

ここで  ji  ,Φ224 は platelet i および j に関する rotational invariant である。図 2.3.2-3 に

示すように、各 platelet の法線ベクトル niおよび njを相対位置ベクトル Rij を軸とした極座

標 ) ,(Ω iii  および ) ,(Ω jjj  として表した場合、  ji  ,Φ224 は次式で与えられる。 

   
 

  2
2222224

coscos4cossinsin2                     
coscos15cos5cos51 ,Φ

jijiji

jijiji







 

  

(式 2.3.2-6) 

(式 2.3.2-5)より、2 つの platelet 間の相対位置および姿勢関係がわかればポテンシャルが

算出できる。 

実際の解析では、ポテンシャルの大きさを表す四重極モーメント Q は無次元ポテンシャル

Q2 / ɛkBTσ5として与えられる。Dijkstra et al. [19] によれば、700e 程度の表面電荷を有す

る Laponite (σ=25nm) が 10-4M 程度の電解質溶液中に存在する場合、無次元ポテンシャル

Q2 /ɛkBTσ5は 0.065 程度になると概算されている。 

上で述べた四重極ポテンシャルによる相互作用モデルを用いて、2 つの platelet 間の相対

位置および姿勢をさまざまに変化させてポテンシャルの計算を行った。図 2.3.2-4 に示すよ

うに、二次元平面状に platelet の中心を配置し、片方の platelet を原点に固定して他方の

platelet の位置と姿勢を変化させた場合のポテンシャルの計算結果を図 2.3.2-5 および図 

2.3.2-6 に示す。図 2.3.2-5 は platelet を縦に配置して、相対距離 l および姿勢(相対角度 θ)

を変化させた場合の結果を表す。また図 2.3.2-6 は相対距離 l を固定し、配置角度αおよび

相対角度θを変化させた場合の結果を表す。これらの結果より、ポテンシャルは platelet 間

の距離が小さくなるほどその絶対値は大きくなり、また 2 つの platelet が直交し、T 字状 

(edge to face) の配置を形成する場合がエネルギー的に有利になることがわかる。これは

platelet がエネルギー的に粘土粒子特有の "house of cards" 構造を取りやすくなることを示

唆している。 

実際には、式 2.3.1-5 で表されるポテンシャルのみでは platelet の交差のような非現実な

相互配置が起こり得る。そのため解析では、次節で述べるような platelet の交差判定を行い、

交差と判定された場合は過大なポテンシャルを返すことにより回避している。さらに
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Dijkstra et al.によって、式 2.3.1-5 で与えられるポテンシャルは特別な配置 、例えば 2 つ

の platelet がほぼ平行に配置し、それぞれの法線ベクトルが Rij に対して 45deg.程度の方向

を示す場合、などにおいて非物理的な結果をもたらすことが報告されている。このような非

現実な相互作用を回避するために、platelet の中心間距離がσ/2 を下回る場合にも過大なポ

テンシャルの導入による斥力の障壁を設けている。この斥力の障壁によってもたらされる非

希薄条件の解析限界については、後に議論を行う。 

 

 

図 2.3.2-4 platelet の配置に関する変数の定義 

 

 

図 2.3.2-5 相対距離および相対角度と無次元ポテンシャルとの関係  (配置角度 α=90deg.) 
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図 2.3.2-6 配置角度および相対角度と無次元ポテンシャルとの関係 (距離 l /σ=1.2) 

   (d) 円盤状粒子の交差判定 

図 2.3.2-7 のように厚みのない 2 つの円盤状粒子 (以下、円板) を考え、中心座標の位置

ベクトルをそれぞれ p および q、法線ベクトルを m および n とする。それぞれの円板が含ま

れる平面の交線を L とすると、交線 L の方向ベクトル e は次式で与えられる。 

 nme   or      xyyxzxxzyzzyzyx nmnmnmnmnmnmeee   , , , ,  

  

(式 2.3.2-7) 

ただし e は単位ベクトルではない。また円板を含む平面の方程式はそれぞれ次式で与えられる。 

 mzyx dzmymxm   

  

(式 2.3.2-8) 

 nzyx dznynxn   

  

(式 2.3.2-9) 

ここで dmおよび dnは定数であり、それぞれの円板の中心が平面に含まれることから次の

ように求めることができる。 

 

                 
zzyyxxm pmpmpmd   (式 2.3.2-10) 

 zzyyxxn qnqnqnd   (式 2.3.2-11) 

次に交線 L 上の任意の点の位置ベクトル s を求める。点 s が x－y 平面に存在すると仮定

すると、式(2.3.1-8)および式(2.3.1-9)から位置ベクトル s の各成分がそれぞれ次のように求

められる。 
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図 2.3.2-7 2 つの円板の位置関係 

 

 

                 
 ynym

zxyyx

ynym
x mdnd

enmnm
mdnd

s 





1
  (式 2.3.2-12) 

  
 xnxm

zxyyx

xnxm
y mdnd

enmnm
mdnds 






1
  (式 2.3.2-13) 

 0zs   (式 2.3.2-14) 

点 s が x－y 平面に存在しない場合 (ez = 0) は sy = 0 として、 

      













 xnxm

y
znzm

y
zyx mdnd

e
mdnd

e
sss 1 ,0 ,1 , ,   (式 2.3.2-15) 

さらに ey = 0 および ez = 0 の場合は 

       









  ,1 ,1 ,0 , , ynym

x
znzm

x
zyx mdnd

e
mdnd

e
sss   (式 2.3.2-16) 

として任意の点 s を求める。ex、eyおよび ezが全て 0 の場合は 2 つの円板は平行であり、

交線は存在しない。 

s = (sx, sy, sz) および e = (ex, ey, ez) を用いて交線 L をパラメータ表示すると、交線 L 上の

任意の点の位置ベクトル x = (x, y, z) は次式で与えられる。 

 x = s + te,     or        zzyyxx testesteszyx   , , , ,   (式 2.3.2-17) 

ただし t は任意の定数である。円板の中心 p から交線 L 上の任意の点に向かうベクトル s + 

te -p が交線 L の方向ベクトル e と直交する場合が点 p から下ろした垂線の足 v を表す。し

たがって 2 つのベクトルの内積からベクトル v が次のように表される。 

 
 

e
ee

spe
sv




   (式 2.3.2-18) 
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円板の中心 p と垂線の足 v の間の距離が円板の半径 R よりも小さければ、交線 L と円板 p

との交差はない。したがって次式の条件が満たされれば、少なくとも 2 つの円板の交差は起

こり得ない。 

 R vp   (式 2.3.2-19) 

同様にもう 1 つの円板の中心 q から下ろした垂線の足を w とすると、ベクトル w は次式

で表される。 

 
 

e
ee

sqe
sw




   (式 2.3.2-20) 

したがって円板 q が交線 L と交差しない条件は次のようになる。 

 R wq   (式 2.3.2-21) 

2 つの円板が式(2.3.1-.19)および式(2.3.1-.21)で表される両方の条件を満たさなかった場合

は、円板の交差が起こり得る。図 2.3.2-8 で示されるように、各円板が交線 L と交差する範

囲は、交線 L 上のそれぞれ次の範囲であることがわかる。 

     evpvxevpv
2222  RR   (式 2.3.2-22) 

     ewqvxewqw
2222  RR   (式 2.3.2-23) 

（式 2.3.1-22)および（式 2.3.1-23)で示されるそれぞれ範囲がオーバーラップした場合に、

2 つの円板が交差すると見なすことができる。 

 

 

図 2.3.2-8 交差する 2 つの円板 
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  b.解析結果 

   (a) 平衡構造への推移過程 

図 2.3.2-9 に、Dijkstra et al.[19]と同じ条件で計算した円板 (platelet) の構造形成に関す

る Monte Carlo 解析の結果を示す。platelet の四重極ポテンシャルはａ項で示したモデル

を用いており、ここでは無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1, 無次元密度 Nσ3/V = 0.25

の希薄条件での結果を示している。 

図 2.3.2-9 はランダムに配置された platelet が熱力学的平衡状態に達するまでの構造変

化を表したものである。a.(a)節で述べたように、Monte Carlo 法は乱数によって系に微小な

構造変化 (本計算の場合は platelet の位置および姿勢変化) を与えて全エネルギーを逐次計

算し、そのエネルギー状態をある確率過程に基づいて推移させる計算手法である。したがっ

て平衡状態に至るまでの構造には物理的な意味はなく、計算回数は時間には対応しない。以

下では平衡状態に至るまでの計算回数を Monte Carlo step (MC step) として示す。 

初期条件 (計算開始条件) では、platelet の位置ベクトルおよび法線ベクトルの 6 成分を、

一様乱数を用いてランダムに設定した。ただし無次元密度 3/V = 3.0 以上の非希薄条件で

は、一様乱数を用いて等方的な配置を実現させることが困難であったため、法線ベクトルの

設定範囲を制限することによって platelet を予め 1 方向に配向させて初期条件を設定し

た。図 2.3.2-9 より、一様な分散状態にあった platelet が「円盤状粒子の相互作用」の節(a.(c))

で示した非等方なポテンシャルによって構造を形成していく様子が確認できる (本計算では

3 方向に周期境界を設定しているため、図 2.3.2-9 には計算領域の境界を跨いだ構造形成も

含まれている)。platelet はおおよそ 20 万 MC step でほぼ平衡状態に達した後、局所的に

凝集と離脱を繰り返す様子が見られる。 

Monte Carlo 解析では推移確率を通して熱揺動の影響が含まれているため、ある確率密度

にしたがってエネルギーの大きな状態にも推移する。そのため、計算では系の総エネルギー

をモニタし、エネルギーがおおよそ一定となった計算回数で熱力学的平衡状態とみなした。

図 2.3.2-10 に Q2 /ɛkBTσ5= 0.1, Nσ3/V = 0.25 の条件における系の無次元総エネルギーの推

移を示す。図 2.3.2-10 より、総エネルギーは 20 万 MC step まで徐々に減少するが、その

後はほぼ一定値を示すことがわかる。本計算では、全ての密度条件において 50 万 MC step

で平衡構造に達したと判断した。 
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(a) initial condition                  (b) 10×104 MC step 

      
(c) 20×104 MC step                  (d) 30×104 MC step 

      
(e) 40×104 MC step                  (f) 50×104 MC step 

図 2.3.2-9 平衡構造への推移(無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5=0.1,  

無次元密度 Nσ3/V = 0.25) 
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図 2.3.2-10 無次元エネルギーの推移 (Q2 /ɛkBTσ5= 0.1, Nσ3/V = 0.25) 

 

Dijkstra et al. は platelet が有する四重極ポテンシャルの非等方性によって、希薄条件で

は粘土粒子特有の”house of cards” 構造が形成されることを示している。本解析でも同様な

構造が再現されているかを確認するために、平衡状態における platelet の微視的構造を調べ

た。図 2.3.2-11 に、無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1, 無次元密度 Nσ3/V = 0.25 の条

件における platelet の平衡状態から抽出した特徴的な凝集構造を示す。図 2.3.2-11 の結果か

ら、platelet の一面に別の platelet の端部が接近し、四角状 (rectangle) や三角状 (triangle) 

の”house of cards” 構造が形成されている様子が確認できる。このような凝集構造は、

Dijkstra et al. が示した解析結果と酷似しており、本解析で得られた platelet の平衡構造は 

Dijkstra et al.の解析結果を良く再現していることが確認される。 

 

          

        (a) rectangle                               (b) triangle 
 

図 2.3.2-11 ”house of cards” 構造 
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   (b) 異なる密度条件下における平衡構造 

図 2.3.2-12 および図 2.3.2-13 に、無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1 の条件下でのさ

まざまな密度条件における platelet の平衡構造を示す。また図 2.3.2-14 に各密度条件におけ

る無次元総エネルギーの推移を示す。図 2.3.2-14 に示されるように、本解析ではいずれの密

度条件でも 20 万～30 万 MC step まで総エネルギーは減少した後、揺らぎを伴いながらほ

ぼ一定値で推移する。前節で述べたように、本解析では総エネルギーが一定値になった時点

で平衡構造に達したと判断した。図 2.3.2-13 では各密度条件において 50 万 MC step 計算

後の構造を示している (なお、一部の結果において platelet が交差しているように見える部

分が存在するが、これはグラフィック上の問題であり実際には交差していない)。 

図 2.3.2-12 および図 2.3.2-13 より、密度が大きくなるにしたがって前節で示したような 

"house of cards" 構造は明確に認められなくなることがわかる。これは platelet が空間を占

有し得る微視的状態の数が減少することが要因であると考えられる。さらに密度が大きくな

ると (図 2.3.2-12 あるいは図 2.3.2-13 からは判別し難いが)、1 方向への platelet の配向が

見られるようになる。ここで示したいくつかの密度条件は Dijkstra et al.の解析条件と対応

しており、いずれの条件においても平衡構造に関して Dijkstra et al.の結果との良い一致が

見られる。 

図 2.3.2-12あるいは図 2.3.2-13で示した各密度条件での平衡構造と図 2.3.2-14で示した

総エネルギーを対比させると、密度の増加にともなって平衡状態でのエネルギーは減少する

が、ある密度条件よりも大きくなると、エネルギーの減少は見られなくなる。一般的に、非

希薄条件では粒子間の相対距離の減少にともなって総エネルギーは小さくなると考えられる

が、その一方で、空間上の制約から platelet の配向が生じるようになる。a.(c)節で示したよ

うに、platelet の 1 方向への配向はポテンシャル的には不利となるため、ある程度密度が増

加すると、密度の増加にともなう総エネルギーの減少は顕著に見られなくなると考えられる。 

非希薄条件の平衡構造を詳細に観察すると、platelet が限られた空間の中でポテンシャル

的に少しでも有利となるように、魚の鱗のような互い違いの平行な配置を取っていることが

確認できる。このことは、密度の増加にともなって生じる粒子端部のマスキング効果による

粘土鉱物の反応表面積の減少を説明する一因になり得ると推察される。 
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(a)  無次元密度 Nσ3/V = 0.25 

 

 

(b)  無次元密度 Nσ3/V = 3.0 

図 2.3.2-12 平衡構造－１ (無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1) 
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(c)  無次元密度 Nσ3/V = 4.0 

 

 

(d)  無次元密度 Nσ3/V = 5.0 

図 2.3.2-13 平衡構造－２ (無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1) 
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(a)  無次元密度 Nσ3/V = 0.25           (b)  無次元密度 Nσ3/V = 3.0 

 

  

 (c)  無次元密度 Nσ3/V = 4.0             (d)  無次元密度 Nσ3/V = 5.0 

図 2.3.2-14 無次元エネルギーの推移 

 

   (c) マスキング領域のモデル化 

前節で示した各密度条件での平衡構造に関して有効反応表面積の試算を行うために、他の

platelet によって遮蔽される端部領域 (以下、マスキング領域) の簡易的な計算モデルを構築

した。図 2.3.2-15 にモデル化に用いたパラメータの定義を示す。本解析では、マスキング領

域の計算を以下の手順で行った。 

① platelet の全ての pair に対して、遮蔽される側の platelet と遮蔽する側の platelet を判

別し、それぞれの platelet の中心の位置ベクトルを p および q とする。 

② platelet p の表面と platelet q の端部の最接近距離を a. (d) 節の計算方法に基づいて算

出し、パラメータδLよりも小さい pair のみを抽出する (platelet の半径σ/2+δLとして交

差判定を行う)。 

③ 抽出された platelet の pair において表面間距離 (platelet p の存在する平面からの垂直

距離) がパラメータδM以下となる platelet q の端部領域 (図 2.3.2-15 参照) を算出する。 
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図 2.3.2-15 マスキング領域計算のためのパラメータ定義 

本解析においては、δL ＝δM とし、1 つの遮蔽パラメータδM を変化させることによっ

てマスキング領域を算出した。 

図 2.3.2-16 に、無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1, 無次元密度 Nε3/V = 0.25 の希薄

条件における平衡構造に対してマスキング領域の計算を行った結果を示す。パラメータδM

は platelet の直径σの 2%に設定した。これは a.(b)節で示した Laponite (直径σ=25nm) の

条件では 0.5nm に相当する。図 2.3.2-16 の(a)は、platelet 相互の位置関係をわかりやすく

するために周期境界からはみ出した周囲セルに存在する platelet も併せて示している。図 

2.3.2-16 の(b)は計算領域に存在する platelet のみの表示である。図中の赤く示されている部

分がマスキング領域を表している。図 2.3.2-16 のような希薄条件では、マスキング領域は 

"house of cards" 構造を有する凝集部分に集中して現れ、その面積割合は小さいことがわか

る。 

一方、図 2.3.2-17 は同じ無次元ポテンシャル条件での無次元密度 Nσ3/V = 5.0 の非希薄

条件におけるマスキング領域の計算結果である。図 2.3.2-17 より、非希薄条件ではマスキン

グ領域は増大し、端部の多くの部分が他の platelet によって遮蔽されていることがわかる。 

マスキング領域は遮蔽パラメータδM を変化させると大きく変化する。ただしここでのマ

スキング領域のモデル化は簡易的なものであり、例えば platelet の端部の一部が斜めに遮蔽

される場合などは考慮されておらず、正確な計算にはより詳細なモデル化が必要であると考

えられる。 
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(a) 周囲セルの粒子も含めて表示 

 

 

 

(b) 対象セル内の粒子のみ 

図 2.3.2-16 マスキング領域の空間分布 (δM/σ= 0.02, 無次元密度 Nσ3/V = 0.25) 
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(a) 周囲セルの粒子も含めて表示 

 

 

 

(b) 対象セル内の粒子のみ 

図 2.3.2-17 マスキング領域の空間分布 (δM/σ= 0.02, 無次元密度 Nσ3/V =5.0) 
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   (d) 実効比端面積の試算 

前節で述べたマスキング領域の計算に基づいて、他の platelet によって遮蔽された部分を

除外した実効比端面積 (Effective Edge Surface Area; 以下、Effective ESA) を計算した。

図 2.3.2-18 に、無次元ポテンシャル Q2 /ɛkBTσ5= 0.1 の条件下において遮蔽パラメータδ

M/σをさまざまに変化させた場合の乾燥密度 (dry density) と Effective ESA との関係を示

す。ここで乾燥密度は計算パラメータである無次元密度 Nσ3/V から次式の関係を用いて算

出した。 

 
V

Nd

V

N
d p

p

32

44
density)(dry 




 














   (式 2.3.2-24)

ここで粒子真密度 ρp = 2400kg/m3を用いた。また円盤状粒子のアスペクト比 d���はこ

こでは Laponite の値である 1/25 を用いた (アスペクト比の影響については後に詳述する)。

さらに図 2.3.2-19 に、周囲圧力と Effective ESA との関係を示す。圧力の計算には、次式の

乾燥密度と圧力の関係式 (実験式) を用いた[24]。 

 )pressurelog(56.00665.1density)(dry    (式 2.3.2-25)

ここで乾燥密度の単位は[Mg/m3]、圧力の単位は[MPa]である。ただし上記の実験式が幾

何形状の異なる Laponite の場合にも適用可能かは議論の余地があるため、図 2.3.2-19 は参

考程度に示すのみとする。 

十分希薄で乾燥密度が十分小さい条件では、粒子同士が互いに干渉しないためマスキング

領域は存在しないと考えられる。この場合、Effective ESA は次式の簡単な計算によって求

められる。 

 



p
p dN

dN 4

4

ESA) (Effective
2

  
 (式 2.3.2-26)

上式に Laponite の直径σ=25nm を代入すると、Effective ESA は 66.67m2/g程度となる。

図 2.3.2-18 および図 2.3.2-19 においても希薄な極限ではこの値に漸近していることが確認

される。ただしこの値は smectite の実効比端面積の実測値(5m2/g 程度)[25]と比較すると 1

オーダ大きい。この原因は明らかにここで解析対象としている合成シリケートである

Laponite ( =25nm) と天然の粘土粒子 ( =400-1000 nm 程度)との大きさの差異に起因し

ている。天然の粘土粒子への Effective ESA の換算に関する議論は後に行うこととし、ここ

では Laponite を仮定して考察を続ける。 

図 2.3.2-18 および図 2.3.2-19 より、濃度(乾燥密度)が非希薄になるにしたがってマスキ

ング領域が増加し、Effective ESA は減少することがわかる。これまでの幾何学モデルによ

る ESA 計算の結果[25]では、乾燥密度に対して Effective ESA は負の対数関数(-log)で減衰

していたのに対して、本解析結果では ESA はほぼ直線的に減少しているのが特徴的である。

しかしながらこのような議論は、より乾燥密度の大きな非希薄条件の解析を行った上で慎重

に行う必要がある。 
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図 2.3.2-18 乾燥密度と実効比端面積の関係 (Laponite 換算) 

 

 

図 2.3.2-19 圧力と実効比端面積の関係 (Laponite 換算) 

 

また予想された通り、Effective ESA は遮蔽パラメータδMの大きさによって大きく変化し、

特にδM=0.08σの条件（Laponite 換算でδM=2nm）では ESA は乾燥密度 0.4 Mg/m3程度

で半減することがわかる。これは粘土粒子の反応表面積の減少が物理的なアプローチで説明

し得る可能性を示唆している。 
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「解析方法」の項（ａ.項）で述べたように、本解析では厚みのない円板 (platelet) を仮定

しているため、ここで求めている乾燥密度や ESA のような値は、Monte Carlo 解析によっ

て得られた粒子配置と、対象とする粒子の幾何学的条件 (直径および厚さ d) を用いて算出

している。したがって異なる粘土粒子の幾何学的条件を用いれば、原理的には任意の粘土粒

子を対象とした ESA の計算が可能である。図 2.3.2-20 に、モンモリロナイト (直径 

=450nm, 厚さ d=1nm) を仮定した ESA の計算結果を示す。式(2.3.1-24)および式(2.3.1-26)

に示されるように、粒子の直径σ が変わると、乾燥密度および ESA の両方の値が変化する。

式(2.3.1-26)より、希薄極限での直径σ=450nm の粒子の ESA は 3.7m2/g 程度となり、実測

値と近い値になる。その一方、式(2.3.1-24)で示されるようにアスペクト比 d/σの値が小さく

なることによって、本解析条件に対応する乾燥密度は小さくなる。図 2.3.2-20 に示されるよ

うに、Effective ESA の乾燥密度への依存性は同じであるが、大きなアスペクト比を仮定す

ることで、より希薄な条件での解析を行っていることになっている。さらに遮蔽パラメータ

δM に関しても有次元としての値は変化し、例えばδM/σ=0.02 の条件は、モンモリロナイ

ト換算ではδM=9nm と大きな値となる。 

ａ.(c) 節で示したように、Dijkstra et al.の提案した四重極ポテンシャルには cut off 領域

が存在し、platelet の中心間距離がσ/2 よりも小さくなることを許容していない。Dijkstra et 

al.の試算によれば、この制限を設定していることにより無次元密度 N3/V = 11.3 以上の条

件は原理的に計算不可能であるとしている。これを乾燥密度に換算すれば、Laponite 

(=25nm) 換算で 0.85Mg/m3、モンモリロナイト ( =450nm) 換算で 0.047Mg/m3程度とな

り、これよりも小さな乾燥密度が現状の方法による解析可能な範囲となる。したがって現状

の解析では、モンモリロナイトを仮定するのであれば比較的希薄な条件のみが解析対象とな

らざるを得ない。 

 

 

図 2.3.2-20 乾燥密度と実効比端面積の関係 (モンモリロナイト換算) 
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  c. 結論及び今後の方向性 

圧密時におけるモンモリロナイトの溶解速度の遅延を物理的に説明するために、円盤状粒

子を仮定した Monte Carlo 解析を行うことによって、熱力学的平衡状態における凝集構造

の解析を行った。さらに粒子のオーバーラップによる露出反応表面積の減少についてのモデ

ルを構築し、各密度条件における実効比端面積 (Effective ESA)の試計算を行った。 

現段階では実測値と比較し得るような非希薄な条件での Effective ESA の解析は出来てい

ないが、物理的アプローチによって反応表面積の減少を説明し得る可能性の一端は示すこと

が出来たと考えられる。しかしながら現状の解析方法では、仮定している四重極ポテンシャ

ルの特性から、モンモリロナイト 換算で 0.05Mg/m3程度までの密度条件での平衡構造しか

計算することができない。今後は粒子間相互作用モデル(ポテンシャル)の再検討という方向

性も考え得るが、本解析が電気二重層同士の干渉を許容しない局所的な電気的中性を仮定し

た Wigner-Seitz cell の集合体を前提としている以上、この方向性にも限界があると考えら

れる。 

他の方向性としては、Monte Carlo 解析により得られる希薄条件の平衡構造の結果に基づ

いて新たな幾何学モデルを構築し、外挿的な考え方によって圧密時の積層構造をモデル化す

るということも現実的なアプローチとして考えられる。密度が大きくなると、原理的には円

盤状粒子の取り得る微視的状態の数は圧倒的に少なくなる (実際に、密度の大きな条件では

乱数を用いて円盤状粒子を空間にランダム配置するだけでも相当な計算時間を要する)。した

がって電気二重層同士の干渉を考慮したような複雑な相互作用モデルを構築するような方向

性ではなく、ポテンシャルの単純化や幾何学的な観点のみの粒子配置のモデル化といった現

実的なアプローチを選択しても、物理としてさほど大きく外さない結果になるであろうと推

察される。 

 

 2) モンモリロナイトのゼオライトへの変質に関わる検討 

  a. 二次鉱物ができる条件に関する解析的アプローチ 

 現在の地化学計算（例えば PHREEQC など）は、飽和－不飽和の平衡計算に基づいてい

る。過飽和の状態では鉱物生成が開始され、不飽和の状態では鉱物の溶解が開始される。 

 鉱物の生成には、核生成とそれに続く結晶成長があり、その過程を取り込むことによって、

二次鉱物の生成はより現実に近い状態になる。核生成は、過飽和な条件以外に、空間的な条

件と圧力条件が関与する。したがって、過飽和であれば無条件に鉱物が生成するのではなく、

空間的な条件と圧力条件がそろって始めて、結晶成長が開始されることになる。 

 実験結果と比較して、解析では二次鉱物生成が促進されることの１つの要因として、結晶

の核生成理論が解析に取り込まれていない点が可能性として考えられる。 

 結晶成長の理論が構築されているものとしてオストワルド熟成（Ostward ripening）があ

る。オストワルド熟成では、核生成した結晶の大きさにしたがい、大きな結晶は成長し、小

さな結晶は溶解して、大きな結晶に取り込まれる。 

 Yao et al.(1993) [26] では、オストワルド熟成を計算し、実測値と比較を行い、その整合
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性を確認している。 

 オストワルド熟成を、例えば、緩衝材中のモンモリロナイトの溶解と、それらの二次鉱物

の生成に取り込む場合、ステップとして以下が考えられる。 

・既往の報告をトレース解析する簡素なプログラム 

・緩衝材中のモンモリロナイト、二次鉱物などの必要なパラメータの実験的取得 

・簡素な系でのオストワルド熟成を含んだモンモリロナイトの溶解沈殿計算 

・バリア材を含む坑道規模での計算体系への取り込み検討 

・処分場規模でのモンモリロナイトのオストワルド熟成を含んだ劣化解析 

 

 3) 化学－力学連成解析に関わる既往研究の調査 

 地化学解析と力学解析との連成解析に向けて、既往の研究について調査を行った。表 2.3.2-2

に文献を記し、概要を表 2.3.2-3 から表 2.3.2-5 に示した。 
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表 2.3.2-2 対象文献 

目的 No. 文献 
参考文献

No. 

HMC 
1 

SAENZ P. J. et al. ; Linear and nonlinear stability of hydrothermal waves in planar liquid 

layers driven by thermocapillarity , Phys Fluids , Vol.25, No.9, Page.094101-094101-25 

(2013.09) 
[27] 

 2 
KOLDITZ O. et al. ; OpenGeoSys: an open-source initiative for numerical simulation of 

thermo-hydro-mechanical/chemical (THM/C) processes in porous media , Environ Earth 

Sci , Vol.67, No.2, Page.589-599 (2012.09) 
[28] 

 3 

DUECK Ann, et al ; HYDRO-MECHANICAL AND CHEMICAL-MINERALOGICAL 

ANALYSES OF THE BENTONITE BUFFER FROM A FULL-SCALE FIELD 

EXPERIMENT SIMULATING A HIGH-LEVEL WASTE REPOSITORY , Clays Clay Miner , 

Vol.59, No.6, Page.595-607 (2011.12) 

[29] 

 4 
SIDDIQUA Sumi, et al. ; Evaluation of the impact of pore fluid chemistry on the 

hydromechanical behaviour of clay-based sealing materials , Can Geotech J , Vol.48, No.2, 

Page.199-213 (2011.02) 
[30] 

 5 
木村誠ら ; 緩衝材中の化学影響評価に向けた熱‐水‐応力‐化学連成解析モデルの開発 , 日

本原子力研究開発機構 JAEA-Research-2010-034  (2010.10) 
[31] 

 6 

鈴木英明ら ; 坑道周辺における不飽和領域の生起にともなう地球化学反応を考慮した水理‐

物質移行連成解析―高レベル放射性廃棄物の地層処分における熱‐水‐応力‐化学連成挙動モ

デル /解析コードの適用―  , 日本原子力研究開発機構   JAEA-RESEARCH-2008-003  

(2008.03) 

[32] 

 7 
ZEIML Matthias, et al. ; Thermo-hydro-chemical couplings considered in safety assessment 

of shallow tunnels subjected to fire load , Fire Saf J , Vol.43, No.2, Page.83-95 (2008.02) 
[33] 

 8 
SEETHARAM S. C., et al. ; Coupled thermo/hydro/chemical/mechanical model for 

unsaturated soils―Numerical algorithm , Int J Numer Methods Eng Vol.70, No.12, 

Page.1480-1511 (2007.06.18) 
[34] 

 9 
CLEALL P. J., et al. ; Inclusion of Some Aspects of Chemical Behavior of Unsaturated Soil 

in Thermo/Hydro/Chemical/Mechanical Models. II: Application and Transport of Soluble 

Salts in Compacted Bentonite , J Eng Mech Vol.133, No.3, Page.348-356 (2007.03) 
[35] 

 10 
CLEALL P. J., et al. ; Inclusion of Some Aspects of Chemical Behavior of Unsaturated Soil 

in Thermo/Hydro/Chemical/Mechanical Models. I: Model Development , J Eng Mech 

Vol.133, No.3, Page.338-347 (2007.03) 
[36] 

 11 
GUIMARAES L. et al. ; Coupled Thermo-Hydro-Mechanical and Chemical Analysis of 

Expansive Clay Subjected to Heating and Hydration , Transp Porous Media , Vol.66, No.3, 

Page.341-372 (2007.02) 
[37] 

 12 
LIU Jishan, et al. ; A fully-coupled hydrological-mechanical-chemical model for fracture 

sealing and preferential opening , Vol.43, No.1, Page.23-36 (2006.01) 
[38] 

 13 
藤田朝雄ら ; 高レベル放射性廃棄物地層処分におけるニアフィールドの熱‐水‐応力‐化学

連成挙動評価  , 日本機械学会動力・エネルギー技術シンポジウム講演論文集  Vol.9th, 

Page.473-476 (2004.06.22) 

[39] 

 14 
ITO A, et al. ; Status of a Research Program for Numerical Experiments on the Coupled 

Thermo-Hydro-Mechanical and Chemical Processes in the Near-Field of a High-Level 

Radioactive Waste Repository , JNC-TN-8200-2003-004 (2004.03) 
[40] 

THC 15 
原淳子ら ; 岩石‐流体反応プロセスの T‐H‐C 連成モデルによる岩石及び土壌変質シミュレ

ーション , 資源と素材 Vol.122, No.2, Page.78-85 (2006.02.25) 
[41] 

THM 16 
CUI Yu－jun, et al. ; THERMAL-MECHANICAL BEHAVIOR OF COMPACTED GMZ 

BENTONITE , Soils Found Vol.51, No.6, Page.1065-1074  (2011) 
[42] 

 17 
横山ら; イオン交換水で飽和したベントナイト系材料の透水性と膨潤特性に及ぼす熱影響に関

する実験的検討、電力中央研究所研究報告 N11021 (2012) 
[43] 

 18 
澤田ら; 高レベル放射性廃棄物処分地下施設の長期挙動予測評価プログラムの開発 －緩衝材

膨潤評価式の数値モデル化と熱・水・応力連成解析スキームの構築－ 、電力中央研究所研究報

告 N05028 (2006) 
[44] 

ﾓﾝﾓﾘﾛ

ﾅｲﾄの

膨潤 

19 
MORODOME Shoji, KAWAMURA Katsuyuki ; IN SITU X-RAY DIFFRACTION STUDY OF 

THE SWELLING OF MONTMORILLONITE AS AFFECTED BY EXCHANGEABLE 

CATIONS AND TEMPERATURE , Clays Clay Miner Vol.59, No.2, Page.165-175 (2011.04) 
[45] 

20 
WANG Aiqin, ZHENG Yian ; Study on superabsorbent composite  XX. Effects of 

cation-exchanged montmorillonite on swelling properties of superabsorbent composite 

containing sodium humate , Polym Compos Vol.30, No.8, Page.1138-1145 (2009.08) 
[46] 

力学

影響 
21 

田中ら ; 海水の濃度が各種ベントナイトの透水係数ならびに膨潤圧に及ぼす影響のモデル化、

電力中央研究所研究報告 N07008 (2007) 
[47] 
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表 2.3.2-3 文献概要（1/3） 

目的 No. 文献 

HMC 
1 

SAENZ P. J. et al. ; Linear and nonlinear stability of hydrothermal waves in planar 

liquid layers driven by thermocapillarity , Phys Fluids , Vol.25, No.9, 

Page.094101-094101-25 (2013.09) 

  ガスが上層にある、熱毛細管。熱フラックスは、水熱波によって影響を受ける。 

 2 
KOLDITZ O. et al. ; OpenGeoSys: an open-source initiative for numerical simulation of 

thermo-hydro-mechanical/chemical (THM/C) processes in porous media , Environ Earth 

Sci , Vol.67, No.2, Page.589-599 (2012.09) 

  
OpenGeoSys（OGS）プロジェクト（THMC モデル）の解説をした。 

いくつかの地下施設について、例題を検討した。 

 3 

DUECK Ann, et al ; HYDRO-MECHANICAL AND CHEMICAL-MINERALOGICAL 

ANALYSES OF THE BENTONITE BUFFER FROM A FULL-SCALE FIELD 

EXPERIMENT SIMULATING A HIGH-LEVEL WASTE REPOSITORY , Clays Clay 

Miner , Vol.59, No.6, Page.595-607 (2011.12) 

  

実規模試験を行った。 

圧縮ベントナイトを、95℃のヒーターと接し、また地下水環境において 5 年後に取り出した。

水力学的特徴とモンモリロナイト特性について、連成するような変化は見られなかった。 

 4 
SIDDIQUA Sumi, et al. ; Evaluation of the impact of pore fluid chemistry on the 

hydromechanical behaviour of clay-based sealing materials , Can Geotech J , Vol.48, 

No.2, Page.199-213 (2011.02) 

  

埋め戻し材の水力学挙動に対する間隙水の影響を評価し、試験により次のことがわかった。

間隙水の塩濃度が高くなると埋め戻し材の膨潤性は低くなる。また、有効モンモリロナイト

乾燥密度を高くすることで水分透水係数は低下する（また、海水より蒸留水で飽和するほう

が透水係数は低下する）。 

 5 
木村誠ら ; 緩衝材中の化学影響評価に向けた熱‐水‐応力‐化学連成解析モデルの開発 , 

日本原子力研究開発機構 JAEA-Research-2010-034  (2010.10) 

  

地層処分において、廃棄体定置後から緩衝材が再冠水に至るまでの過渡的な期間における

熱・水・応力・化学連成解析モデルの高度化を進めている。気液二相流の連成解析コード

(TOUGHREACT)との比較解析、および、塩濃縮試験結果に対する検証解析を行うことで解

析モデルの適用性を確認した。 

 6 

鈴木英明ら ; 坑道周辺における不飽和領域の生起にともなう地球化学反応を考慮した水理

‐物質移行連成解析―高レベル放射性廃棄物の地層処分における熱‐水‐応力‐化学連成

挙動モデル/解析コードの適用― , 日本原子力研究開発機構  

JAEA-RESEARCH-2008-003  (2008.03) 

  
地層処分システムにおいて想定される人工バリアを中心とした化学的変遷を考慮した熱・

水・応力・化学連成挙動のモデルおよび解析コードの高度化を進めている。 

 7 
ZEIML Matthias, et al. ; Thermo-hydro-chemical couplings considered in safety 

assessment of shallow tunnels subjected to fire load , Fire Saf J , Vol.43, No.2, Page.83-95 

(2008.02) 

  

コンクリートトンネル内張の火災負荷につき、残存するトンネル内張の表面コンクリート近

傍での破砕並びに強度及び弾性率の低下に伴う各種物理的、化学的及び機械的プロセスによ

り特性研究を行った。火災負荷下のコンクリートの熱及び質量移動のシミュレーションを、

熱移動単独、及び熱－水力学－化学の連成にて行った。トンネル内張による現実的な温度分

布及びガス圧力分布に関する研究方法を示した。 

 8 
SEETHARAM S. C., et al. ; Coupled thermo/hydro/chemical/mechanical model for 

unsaturated soils―Numerical algorithm , Int J Numer Methods Eng Vol.70, No.12, 

Page.1480-1511 (2007.06.18) 

  
不飽和土壌に対する熱・水・化学・力学的連成モデルを検討した。提案したモデルによって、

精度よく安定解を得られることがわかった。 

 9 

CLEALL P. J., et al. ; Inclusion of Some Aspects of Chemical Behavior of Unsaturated 

Soil in Thermo/Hydro/Chemical/Mechanical Models. II: Application and Transport of 

Soluble Salts in Compacted Bentonite , J Eng Mech Vol.133, No.3, Page.348-356 

(2007.03) 

  

ベントナイトについて、実験室規模の実験から、詳細な定式化を行った。この結果、シミュ

レーション結果と実験結果とを比較すると、温度場、水分場の進展についてうまく捉えるこ

とができることなどが分かった。 
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表 2.3.2-4 文献概要（2/3） 

目的 No. 文献 

HMC 10 
CLEALL P. J., et al. ; Inclusion of Some Aspects of Chemical Behavior of Unsaturated 

Soil in Thermo/Hydro/Chemical/Mechanical Models. I: Model Development , J Eng 

Mech Vol.133, No.3, Page.338-347 (2007.03) 

  

不飽和土壌の熱・水・化学・力学(THCM)応答のためのモデルによる化学的挙動のいくつ

かの側面を調べた。流れ、変形モデルの化学的要素を地球化学的モデル MINTEQA2 と組

み合わせた。2 つの例を示してモデルの化学的な可能性を例証した。両方の例において結

果は対応する他の解や観測値と良く一致した。 

 11 
GUIMARAES L. et al. ; Coupled Thermo-Hydro-Mechanical and Chemical Analysis of 

Expansive Clay Subjected to Heating and Hydration , Transp Porous Media , Vol.66, 

No.3, Page.341-372 (2007.02) 

  

放射性廃棄物の閉じ込めシステムに使用される膨潤粘土について、既存の熱・水・力学連

成コードに化学反応を連成させることで、加熱と水和を同時に受ける現象について解析を

実行した。ベントナイト試料に同時に加熱と水和を付与する一次元的圧密実験を行い定式

化の妥当性を評価した。 

 12 
LIU Jishan, et al. ; A fully-coupled hydrological-mechanical-chemical model for fracture 

sealing and preferential opening , Vol.43, No.1, Page.23-36 (2006.01) 

  
水・力学・化学（HMC）連成モデルに、石灰岩の亀裂における透水係数の変化に適用する

モデルを構築した。このモデルで石灰岩中の実験結果をよく模擬することができた。 

 13 
藤田朝雄ら ; 高レベル放射性廃棄物地層処分におけるニアフィールドの熱‐水‐応力‐

化学連成挙動評価 , 日本機械学会動力・エネルギー技術シンポジウム講演論文集 Vol.9th, 

Page.473-476 (2004.06.22) 

  

高レベル放射性廃棄物の地層処分におけるニアフィールドの熱・水・応力・化学連成につ

いて、連成モデル／解析コードの開発・検証を行ってきた。開発された連成モデルで、原

位置で観測された連成挙動を概ね再現可能であることが確認された。 

 14 
ITO A, et al. ; Status of a Research Program for Numerical Experiments on the Coupled 

Thermo-Hydro-Mechanical and Chemical Processes in the Near-Field of a High-Level 

Radioactive Waste Repository , JNC-TN-8200-2003-004 (2004.03) 

  

高レベル放射性廃棄物の地層処分の再冠水期間におけるニアフィールドの熱・水・応力・

化学連成プロセスについて、連成モデルを開発した。連成 T-H-M コード「THAMES」、物

質輸送「Dtransu-EL」、地球化学のコード「PHREEQE」からなる。 

THC 15 
原淳子ら ; 岩石‐流体反応プロセスの T‐H‐C 連成モデルによる岩石及び土壌変質シミ

ュレーション , 資源と素材 Vol.122, No.2, Page.78-85 (2006.02.25) 

  

水熱実験結果をもとに構築した THC 連成モデルによって、実フィールドで観察される変

質鉱物の分布を評価できるかについて検討した。 

変質鉱物、特にモンモリロナイト(スメクタイト)のイオン交換反応は固液界面の物質移動

および流速に非常に鋭敏に影響を受け、粘土鉱物の組成を変化させていくことが明らかと

なった。またイオン交換反応に関するモデル計算値と実測値は充分な整合性を得ることが

できた。 

THM 
16 

CUI Yu－jun, et al. ; THERMAL-MECHANICAL BEHAVIOR OF COMPACTED GMZ 

BENTONITE , Soils Found Vol.51, No.6, Page.1065-1074  (2011) 

 

 

圧密 GMZ ベントナイトの THM 挙動を、サクション・温度をコントロールした等方セル

を用いて調べた。得られた結果について、他のベントナイト(MX80, FEBEX,FoCa,および

Kunigel‐V1)の既存の結果と比較した。圧密 GMZ ベントナイトの熱膨張率は圧密 MX80

と FEBEX ベントナイトの値と同様であることが観察された。また、GMZ ベントナイトの

加熱試験は、サクションが不飽和土の熱体積挙動を支配する重要なパラメータであること

を示した。 
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表 2.3.2-5 文献概要（3/3） 

目的 No. 文献 

THM 17 
横山ら; イオン交換水で飽和したベントナイト系材料の透水性と膨潤特性に及ぼす熱影響

に関する実験的検討、電力中央研究所研究報告 N11021 (2012) 

  
イオン交換水にて飽和したベントナイト試料に高温履歴を付与し、透水係数と膨潤圧につ

いて実験的に評価した。その結果、90℃程度の高温履歴を付与しても透水性・膨潤圧等の

特性は実質的には変化しないことが分かった。 

 18 
澤田ら; 高レベル放射性廃棄物処分地下施設の長期挙動予測評価プログラムの開発 －緩

衝材膨潤評価式の数値モデル化と熱・水・応力連成解析スキームの構築－ 、電力中央研

究所研究報告 N05028 (2006) 

  
ニアフィールドの長期挙動評価のため、緩衝材の膨潤挙動を評価する熱・水・応力連成解

析コードを開発した。室内におけるヒーター試験について適用し、解析結果は、ヒーター

周辺の温度場を再現し、間隙水の移動や間隙率の変化を定性的に表現できた。 

ﾓﾝﾓﾘﾛ

ﾅｲﾄの

膨潤 

19 

MORODOME Shoji, KAWAMURA Katsuyuki ; IN SITU X-RAY DIFFRACTION 
STUDY OF THE SWELLING OF MONTMORILLONITE AS AFFECTED BY 
EXCHANGEABLE CATIONS AND TEMPERATURE , Clays Clay Miner Vol.59, No.2, 
Page.165-175 (2011.04) 

 
色々な陽イオンのモンモリロナイトの膨潤挙動は、1 気圧における相対湿度と温度（< 
150℃）の関係にある。 

 20 
WANG Aiqin, ZHENG Yian ; Study on superabsorbent composite  XX. Effects of 
cation-exchanged montmorillonite on swelling properties of superabsorbent composite 
containing sodium humate , Polym Compos Vol.30, No.8, Page.1138-1145 (2009.08) 

  

ポリ／モンモリロナイト／フミン酸ナトリウム複合材料の膨潤特性に及ぼす種々のカチ

オン交換モンモリロナイトの影響を調べた。複合材料の特性は、交換されるカチオンの種

類に大きく依存した。NaCl、CaCl2、及び FeCl3溶液における複合材料の膨潤挙動は、低

い塩濃度(0.01mM)では明瞭な差を示さないが、塩濃度が増すと(>0.1mM)、特に多価の

Ca2+ 及び Fe3+ 溶液において膨潤曲線の破壊が認められた。 

力学

影響 
21 

田中ら ; 海水の濃度が各種ベントナイトの透水係数ならびに膨潤圧に及ぼす影響のモデ

ル化、電力中央研究所研究報告 N07008 (2007) 

  

ベントナイトの透水係数と膨潤圧に及ぼす海水の影響のメカニズムを解明しモデル化を

行った。モンモリロナイト結晶の集合体であるスタックが直線的に配列する構造を設定し

た。 
透水係数の評価に必要なスタック内のモンモリロナイト結晶間とスタック間の流速は、拡

散 2重層理論に基づき求めた 1価 2価の陽イオン混在下における電位分布の解析解を用い

て間隙水の粘性分布を求め、ナビエストークス式を積分することにより求めた。 

 

 

  a. HMC 連成解析について 

 昨年度までに、地化学的変質解析と力学解析の弱連成解析について検討を行ってきた。こ

こで、既往の知見を整理する。 

 緩衝材（ベントナイト）を対象とした地化学解析及び力学解析の連成モデルについての検

討例について次に示す。 

    KOLDITZ O. et. al （文献 No.2） は、OpenGeoSys（OGS）プロジェクトを解

説した。多孔性媒体の熱-水-力学-化学プロセスの数値的なシミュレーションのための科

学的なオープンソースである。プレ・ポストツールと、いくつかの地下施設について、

例題がある。OGS の GUI 概要を図 2.3.2-21 に示す。 

    木村誠ら（文献 No.5）は、熱－水－応力連成解析コード THAMES、物質移行解

析コード Dtransu-3D・EL、地球化学解析コード PHREEQC の 3 つのプログラムを連

成させることで THMC 連成解析を行っている。ここでは、処分場における廃棄体定置

後から緩衝材が再冠水するまでの期間を対象としている。そのため、不飽和状態が対象
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となっている。飽和・不飽和浸透流解析は THAMES で行っている。Dtransu-3D・EL

では、移流項については質量粒子法を採用している。質量粒子法は、既存の独立した解

析コードを連成させながら移行元素の質量保存を満足させるために、移流項について各

時間の要素内濃度から変換した質量粒子を実流速で移動させ、THAMES で計算された

移動先の要素の含水状態に応じて濃度に再度変換することである。質量粒子解析のフロ

ーを図 2.3.2-22 に示す。また、THAMES は有限要素メッシュ、PHREEQC は差分法

であることから、空間情報に不整合が見られた（節点－要素濃度変換による誤差の蓄積）。

このため、分散項（拡散項）の取り扱いについては、解析領域を小さいコントロールボ

リュームに分割し、それを有限要素メッシュに対応させることで、節点－要素濃度変換

を不要とした（図 2.3.2-23 参照）。なお、気液二相流の連成解析コード TOUGHREACT

との比較解析を行い、モデルの違いによる解析結果への影響を評価している。さらに、

試験結果に対する検証解析を行っている。 

    SEETHARAM S. C.,et. al （文献 No.8） は、不飽和土壌を対象とした連成問題

を解析するために、複合モデルを開発している。ここでは、複数要素析出／溶解反応、

複数要素およびイオン交換反応、複数要素析出／溶解およびイオン交換反応に及ぼす熱

の影響、熱／水理／化学／機械的連成解析、一般的数値解析性能を検討した。これは、

地球化学モデル MINTEQA2 と、浸透流モデル、変形モデルを組み合わせたモデルであ

る。物質移行と地球化学反応の連成は、連続した非反復的なアプローチ（SNIA）と連

続した反復的なアプローチ（SIA）の 2 つのアプローチを実行することができる（図 

2.3.2-24 参照）。提案したモデルによって精度よく安定解を得られることを確認した。

図 2.3.2-25 に計算例を示す。CLEALL P. J. et. al. （文献 No.9） および CLEALL P. 

J.et. al （文献 No.10） は、これの前報であると考えられる。また、ベントナイトにつ

いての実験室スケールでの実験を考察して評価を行った。 

    LIU Jishan et al （文献 No.12） は、石灰岩中の亀裂における透水係数の変化

に適用するために HMC モデルを開発している。このモデルで、石灰岩中の実験結果を

模擬することができた。 
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図 2.3.2-21 OGS のグラフィカル・ユーザ・インタフェース（文献 No.2） 

 

図 2.3.2-22 質量粒子解析のフロー（文献 No.5） 
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有限体積法格子の概念図 

 

 

図 2.3.2-23 有限要素メッシュ－有限体積法格子の対応概要（文献 No.5） 

 

 

Sequential non-iterative approach (SNIA).  Sequential iterative approach (SIA). 

図 2.3.2-24 地球化学反応方程式と物質移行のカップリング（文献 No.8） 
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1 次元軸対称領域の概略図 

 

 
Calcite と Anhydrite の溶解・沈殿 

 

 
交換性陽イオン分布 

 

図 2.3.2-25 計算例（文献 No.8） 
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  b.モンモリロナイトに与える熱影響 

    横山ら（文献 No.17）は、飽和ベントナイト系材料の特性に与える熱影響につい

て実験的に明らかにしている。高温履歴を付与した実験により、透水係数と膨潤圧につ

いて評価した。透水係数については、高温履歴の影響は小さいことが分かった。膨潤圧

は、加熱期間中はその膨潤圧は加熱日数とともに低下し、低下割合は加熱温度が高いほ

ど大きくなった。また、室温で測定した加熱前後の平均膨潤圧は、90℃以下の条件にお

いて飽和したベントナイト系材料に高温履歴を付与しても平衡膨潤圧への影響は小さい

ことが分かった。120℃で加熱したベントナイト系材料では、平均膨潤圧は加熱前より

もわずかに低下していた。これは、シリカ含有鉱物の溶解等による乾燥密度の低下と、

シリカの沈殿とそれに伴うセメンテーションが関係している可能性が示唆された。これ

らより、飽和したベントナイト系材料に 90℃程度の高温履歴を付与しても、鉱物的な変

化はもとより、透水性・膨潤圧などの評価上必要な特性が実質的には変化しないことが

明らかとなった。 

    澤田ら（文献 No.18）は、ニアフィールドでの長期挙動評価のために、緩衝材の

膨潤挙動を表現する数値モデルを提案し、それを組み込んだ熱・水・応力連成解析コー

ドを開発した。ここで開発した緩衝材膨潤評価式の数値モデルは、拡散二重層理論を用

いていることにより、ベントナイトの化学組成や間隙水のイオン濃度等の影響を考慮で

きるため、ベントナイトの変質や塩水環境の影響評価に応用することができる。開発し

た解析コードを室内におけるヒーター試験に適用し、その解析結果はヒーター周辺に形

成される温度場を再現し、それに伴うヒーター周辺に存在した間隙水の外側境界への移

動やヒーター周辺の間隙率の増加を定性的に表現でき、解析機能の有効性が示された。 

 

  c.イオン濃度がモンモリロナイトの膨潤圧に与える影響 

田中ら（文献 No.21）は、透水係数及び膨潤圧に及ぼす海水の影響について検討している。

X 線回折による過去の研究成果から、モンモリロナイトの結晶の集合体であるスタックが直

線的に配列する構造を設定した。このモデルは、人工海水中の塩分によるモンモリロナイト

結晶の数の増加として表すことができた。また拡散二重層理論に基づき、1 価、2 価の陽イ

オン混在下におけるモンモリロナイト結晶間ならびにスタック間の電位分布の解析解を新た

に求めた。透水係数の評価は、スタック内のモンモリロナイト結晶間とスタック間を水が流

れるとし、電位分布の解析解を用いて間隙水の粘性分布を求め、ナビエストークス式を積分

することにより求めた。また、膨潤圧は、スタック間の電位分布を用いて求めた浸透圧によ

る反発力、分子間引力ならびに土骨格に固有の剛性による反発力を考慮して求めた。これら

の方法により求めた透水係数と膨潤圧は、実測値と良好に一致している場合があり、同時に、

実験方法等の違いによる実測値の変動を考慮するとすべての場合において整合していた。 
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(2) 化学－力学連成解析構築に向けたニ次元断面での連成解析 

 地球化学・力学の連成解析を行うにあたって解析手法として開発が必要な事項を抽出する。ま

た、今後の研究対象を決めるために予備的な解析を行う。 

 昨年度までに「人工バリアの長期挙動の評価」により、化学・力学の連成解析において、ベン

トナイト層の局所部分での変化が見られたため、二次元以上での影響を検討することが必要であ

ることが分かった。本検討では、計算時間が長時間に及ぶためこれまでに実施できなかった二次

元を対象とした地化学変質解析手法について検討し、実際に二次元での解析を行う。本年度は、

昨年度までに使用していた解析プログラムを更新し、高速化を図ったプログラムを使用する。こ

のため、解析条件によっては今までのプログラムよりも数倍早く計算を行うことができる。この

結果を、昨年度までに行ってきた一次元での解析結果と比較検討を行う。これにより、従来の一

次元解析の妥当性、また課題を抽出する。この結果を別途、また、連成解析を行う上での課題や、

二次元体系での解析の必要性について考察する。 

 

 1) 地化学変質解析条件 

 図 2.3.2-26 に、第 2 次 TRU レポート[48] における廃棄体グループ 2 を参考として、解析

体系を示す。円形トンネル断面を考え、トンネル断面の半分を解析対象とした。トンネル中心

部を通る境界を反射境界とし、他の境界は地下水固定境界とした。 

 二次元解析を行うため、解析体系は実際のモデルを簡易化したものを用いることとする。こ

こでは、他の部材に対して非常に薄い材料である支保工について省いた。 

 また、本解析の物質移行は、移流による移行を省き、拡散による物質移行のみを考慮する。 

 岩盤部分は、地下水のみを考慮し、固相の反応は起こらないと仮定した。 
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図 2.3.2-26 二次元解析体系 

 

 使用するパラメータについては、従来の地化学解析との比較を行う上で処分場体系のリファ

レンスと考えられる第 2 次 TRU レポートにおいて使用されているパラメータを参照する。セ

メント系材料には OPC、ベントナイト系材料（緩衝材）にはクニゲル V1 を想定した。表 2.3.2-6

～表 2.3.2-12 に、材料ごとのパラメータを示す。表 2.3.2-6 より、解析に使用する地下水組成

として、Na で電荷バランスを調整し、表 2.3.2-7 に示した組成を用いる。 

 鉱物の熱力学データは JNC-TDB.TRU[49]を基本とし、C-S-H ゲルの熱力学データとして

A. Atkinson[50]によるデータを使用した。 

 

 なお、各人工バリア材の拡散係数及び透水係数は次の式により評価した。 

   セメント系材料の拡散係数 

     De=D*ε3.05      (式 2.3.2-27) 

      D*：自由水中の拡散係数 

      ε：空隙率 

   セメント系材料の透水係数 

6.4m 

9.2m 

岩盤 

廃棄体 

上部緩衝材 

底部緩衝材 

1.2m 

2.5m 

1.3m 

18.4m 

3.0m 

ｲﾝﾊﾞｰﾄ 

反射境界 地下水固定境界 
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     K=4.34×10-9ε3(1-ε)-2     (式 2.3.2-28) 

      ε：空隙率 

   ベントナイト系材料の拡散係数 

     De=2.27×10-9εn      (式 2.3.2-29) 

      n=2.02fb0.13+1 

      n=2.22fs0.13+1 

       fb：ベントナイト混合割合 

       fs：モンモリロナイト含有割合 

      ε：間隙割合 

   ベントナイト系材料の透水係数 

     K=101.30Ciesme3.48CiK0      (式 2.3.2-30) 

      ただし Ci≲101.49ESP-1.0 

      K≲101.63esme-0.24K0かつ K≲10-5 

      K0=(0.91-1.57ESP+2.00ESP2)×10-13×esme7.44-5.69ESP ：esme≲7.0 

      K0=(0.91-1.57ESP+2.00ESP2)×10-13×7.07.44-5.69ESP(esme/7.0)11.4 ：7.0<esme 

      ただし K0|ESP=1≲K0≲10-5 

      Ci：間隙水の当量イオン濃度 

      ESP：ベントナイトの交換性ナトリウム割合 

      esme：スメクタイト間隙比 

 

 

 ここで、反応を考慮する固相のうちベントナイトに含まれるモンモリロナイトについては溶

解速度を考慮する。その溶解速度は次の式に従う。 

 

   610
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         (式 2.3.2-31) 

Rate : モンモリロナイト溶解速度 [mol/s] 

Amin : 鉱物の反応表面積 [m2] 

R : 気体定数 [kJ/K mol] 

T : 絶対温度 [K] 

aOH- : 水酸化物イオンの活量  

ΔGr : 反応のギブス自由エネルギー変化 [kJ/mol] 
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表 2.3.2-6  地下水組成 

 
組成(mol/l) 

 
FRHP 

 
降水系高 pH 型地下水 

pH 8.5 

pe -4.8 

Na 3.6E-3 

Ca 1.1E-4 

K 6.2E-5 

Mg 5.0E-5 

Fe 9.7E-10 

Al 3.4E-7 

C 3.5E-3 

S 1.1E-4 

B 2.9E-4 

P 2.9E-6 

F 5.4E-5 

N 2.3E-5 

Cl 1.5E-5 

Si 3.4E-4 

Br － 

I － 
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表 2.3.2-7 解析に用いた地下水の組成 

 組成(mol/l) 

 FRHP 

 降水系高 pH 型地下水 

pH 8.5 

Na * 3.4E-3 

Ca 1.1E-4 

K 6.2E-5 

Mg 5.0E-5 

Al 3.4E-7 

C 3.5E-3 

S 1.1E-4 

Cl 1.5E-5 

Si 3.4E-4 

*電荷バランスを調整 

 

 

表 2.3.2-8  セメントの化学組成 

化学組成 

wt% 
SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO SO3 Na2O K2O 

OPC 21.5 5.2 2.9 64 1.5 2 0.3 0.5 

 

 

 

表 2.3.2-9  セメント系材料の仕様 

 

間隙率 

(－) 

W/C 

(%) 

単位 

セメント量 

(kg/m3) 

単位 

水量 

(kg/m3) 

細・粗骨 

材量 

(kg/m3) 

インバート 

コンクリート  
0.13 55 300 165 1877 

廃棄体 

モルタル層  
0.19 55 483 266 1449 
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表 2.3.2-10  緩衝材の仕様 

 
底部緩衝材 上部緩衝材 

有効粘土密度 

(Mg/m3) 
1.36 

乾燥密度 (Mg/m3) 1.60 1.60 

ケイ砂混合率 (%) 30 0 

 

 

表 2.3.2-11  クニゲル V1 の鉱物組成 

鉱物 含有率（wt%） 

モンモリロナイト 48 

カルセドニ 38 

カルサイト 2.6 

 

 

 

表 2.3.2-12  クニゲル V1 の交換性陽イオン組成 

交換性陽イオン組成 meq/100g 

NaZ 51.4 

CaZ2 7.4 

KZ 0.6 

MgZ2 0.7 

 

 

 



 2-282 

 2) 二次元解析による結果 

 計算結果を、pH 分布として、0 年（初期設定）、5,000 年、1 万年、10 万年の結果を図 2.3.2-27

に示す。セメント系材料部分で pH12 と高く、ベントナイト系材料部分では pH10 程度であっ

た。時間経過に従って、ベントナイト部及び岩盤の pH が上昇していることが分かった。セメ

ントのアルカリ成分の拡散による pH 上昇であると考えられる。また、10 万年では、解析体系

外側境界にある地下水洗い出し境界により、体系内の pH はやや低下した。 

 10万年後の液相および固相分布について、断面ごとに図 2.3.2-28から図 2.3.2-30に示した。

図 2.3.2-28 は A-B 断面の結果である。A-B 断面は、廃棄体層中心部を通る 1 次元断面である。

C-D 断面は、廃棄体部最外層を通る 1 次元断面である。E-F 断面は、C-D 断面の 1 つ外側の断

面であり、上部緩衝材と底部緩衝材が接している断面である。図 2.3.2-29 は C-D 断面、図 

2.3.2-30 は E-F 断面の結果である。セメント系材料とベントナイト系材料の境界において変化

が顕著である。セメント系材料では、材料境界付近でポルトランダイトの溶解および C-S-H ゲ

ルの生成があった。ベントナイト系材料側は、材料境界からカルセドニの溶解がおこった。ベ

ントナイト系材料におけるモンモリロナイトは、10 万年後でもほとんど減少していない結果と

なった。 

 また、緩衝材部分の透水係数の経時変化を A-B 断面と C-D 断面について、図 2.3.2-31 と図 

2.3.2-32 にまとめた。底部緩衝材と上部緩衝材とでは配合が異なる為、透水係数は数倍異なる。

数万年後における透水係数の変曲点は、セメント系材料におけるポルトランダイトの消失によ

る間隙水組成の変化によるものと考えられる。全体的に、モンモリロナイトの溶解が抑えられ

ているため、10 万年経過後においても小さい透水係数となった。 

 なお、1 次元解析結果の例として、昨年度の解析結果を図示する。10 万年後の液相組成分布

と固相分布として図 2.3.2-33 に、緩衝材部分の透水係数経時変化結果を図 2.3.2-34 に示した。

今回のニ次元解析結果における A-B 断面が、1 次元の解析体系と同等と考えられる。昨年度の

解析結果と A-B 断面の結果を比較すると、セメント系材料とベントナイト系材料の境界部での

セメント材料側での C-S-H ゲルの生成・ポルトランダイトの溶解、また、ベントナイト側での

カルセドニの溶解について、同様な変質が見られた。ただし、ベントナイト系材料におけるモ

ンモリロナイトの溶解は、二次元解析結果のほうが遅い結果であった。セメント系材料に比べ

てベントナイト系材料の拡散係数の方が大きく、ベントナイト系材料での二次元的なセメント

成分の拡散によりセメント成分のベントナイト系材料への供給が緩やかになったことが考えら

れる。また、1 次元の解析体系は、セメント系材料の影響が大きくなるような体系である、と

考えられる。 
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図 2.3.2-27 二次元解析結果（pH 分布） 
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図 2.3.2-28 10 万年後の A-B 断面における液相分布と固相分布結果 
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図 2.3.2-29 10 万年後の C-D 断面における液相分布と固相分布結果 
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図 2.3.2-30 10 万年後の E-F 断面における液相分布と固相分布結果 
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図 2.3.2-31 A-B 断面における緩衝材部の透水係数経時変化 

 

 

図 2.3.2-32 C-D 断面における緩衝材部の透水係数経時変化 
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図 2.3.2-33 1 次元解析における 10 万年後の液相分布と固相分布結果 

（平成 24 年度の計算結果）[9] 
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図 2.3.2-34 1 次元解析における緩衝材部分の透水係数経時変化（平成 24 年度の計算結果）[9] 
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第2章  
2.4 5 カ年の計画 

2.4.1 HMC 連成モデルの確証試験 

本年度実施した試験項目の結果より課題抽出し、取り組むべき方向性を選定した上で、5 か年

計画の策定作業を行った。今年度の試験では、Na 系アルカリ溶液環境において、 

１．モンモリロナイトの溶解変質現象に基づく体積変化の観測 

２．変質素過程であるモンモリロナイトのアナルサイム成長挙動 

を調べた。得られた知見より抽出された課題、関連する情報を整理したものを表 2.4.1-1、及び

表 2.4.1-2 に示す。 

表 2.4.1-1 平成 25 年度の成果と抽出した課題（１／２） 

試験項目 

マクロ試験 ミクロ試験 

モンモリロナイトの溶解変質現象に

基づく体積変化の観測 

変質素過程であるモンモリロナイトのア

ナルサイム成長挙動 

新規試験

手法 

静水圧シリンジ法 ① モンモリロナイト溶解溶液法 

② モンモリロナイトゲル変質法 

主な成果 

処分場環境の圧力を再現して、モン

モリロナイトの Na 変質現象をマク

ロなスケールに拡張して可視化でき

た。モンモリロナイトは最初に体積

収縮が起こり、その後体積増加へ転

じることが、低密度と、高密度高

Na 濃度において確認できた。 

① 通水によって過飽和度を制御しながら

アナルサイム成長環境が再現でき、ア

ナルサイムの成長速度曲線を得た。 

② モンモリロナイトゲル内でのアナルサ

イム成長が直接観察できた。 

技術的 

課題 

簡易シリンジを用いて試験したた

め、シリンジ材質の長期の耐久性が

問題となり、76 日間までの試験まで

しかできなかった。 

① 流量によっては過飽和度の達成が難し

く、観測値の多くは未飽和となってい

たため、過飽和度は補正して求めた。 

② 多重に成長した場合に光学観測が難し

く、測定可能な粒子は限られてしまう。

溶液組成からは過飽和度推定はできな

かった。 

知見的 

課題 

モンモリロナイト層間への Na の置

換により体積収縮が長期間継続する

ことがわかった。この影響によって

空隙構造が変化することで変質が促

進する可能性がある。 

２．アナルサイムなどのモル体積の

大きなゼオライトの晶出時期が、溶

液の濃度（温度も）、系の圧縮密度に

よって変わっていると思われるが、

全ての試料において FESEM-EDS

観察された変質相はシリカ鉱物であ

った。しかし XRD ではトリディマ

イトと同定された。アナルサイムも

検出されている。シリカ相はモンモ

リロナイトのアルカリ変質過程にお

いて核形成する鉱物として検討する

必要がある。 

アナルサイム過飽和環境が、モンモリロナ

イト溶解で実現することが実験的に確か

められた。 

また、通水している系ではアナルサイムは

継続的に成長できるが、モンモリロナイト

ゲル内ではアナルサイムが成長する場合

としない場合とがあり、過飽和環境を予想

するのは難しい。また、シリンジ試験と同

様に準安定なトリディマイトの生成が確

認された。 

通水が効果的な系ではシリカ相が生成し

ないで、アナルサイム変質と高 Na スメク

タイトへの進化が起こるが、ゲルなどで通

水に制約がある場合、変質は準安定シリカ

相の生成を伴うと思われる。 
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表 2.4.1-2 平成 25 年度の成果と抽出した課題（２／２） 

試験項目 

マクロ試験 ミクロ試験 

モンモリロナイトの溶解変質現象

に基づく体積変化の観測 

変質素過程であるモンモリロナイトのアナ

ルサイム成長挙動 

今後の検

討項目 

Region-I 溶液において、KOH の影

響(K 置換やイライト混合層形成)

がどれくらいあるのかを検討する

必要がある。 

シリンジ試験における体積変化の

温度依存性 

シリンジ試験における体積変化の

溶液組成依存性 

ベントナイトを用いたシリンジ試

験 

ベントナイト－セメント混合試料

のシリンジ試験 

実際の処分環境を模擬するには、アナルサイ

ム成長速度だけではなく、シリカの沈殿、ア

ナルサイムや変質が起こるのかといった核

形成速度の情報取得が必要であろう。 

モンモリロナイトのアルカリ変質モデルは

以下のように考え直す必要がある。 

1. モンモリロナイトから直接アナルサイ

ムに変質（通水系） 

2. モンモリロナイトからトリディマイト

+高 Na モンモリロナイト（圧密系） 

3. 高 Na モンモリロナイトからアナルサ

イムへ変質 

中間相としてシリカ鉱物が存在する可能性

はナチュラル試料の分析からも示唆される。

この変質過程の複雑性は、中間相が準安定相

として核形成するか、しないかで決まるた

め、ゲル内の過飽和環境の推定が不可欠であ

る。しかしその推定はまだ成功していない。 

Na-K アルカリ置換によるモンモリロナイトのマクロ試験 

 

モンモリロナイトの各種ゼオライト化のマクロ・ミクロ試験 

各種ゼオライト（アナルサイム、ヒューランダイト、クリノプチロライト）、長

石（サニディン）、K モンモリロナイト／イライト、シリカの核形成速度、結晶

成長速度測定 

 

これを受けて、本年度を含めた 5 か年の計画は表 2.4.1-3 のような工程で実施する。 
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表 2.4.1-3  HMC 連成モデルの確証試験の 5 か年の試験内容と工程 

区

分 
検討項目 H25 年度 H26 H27 H28 H29 

基
礎
試
験
（
二
次
鉱
物
変
質
試
験
）
 

a.モンモリロナイ

トのアナルサイム

変質観察 

     

b.ベントナイトの

クリノプチロライ

ト変質観察 

     

c.アナルサイム成

長速度測定 

     

d.クリノプチロラ

イト成長速度測定 

     

 

e.シリカの成長速

度測定 

     

f.二次鉱物に関す

るモデル試験 

     

マ
ク
ロ
試
験

(力
学
挙
動
試
験
) g.モンモリロナイ

トのイオン交換過

程の力学挙動試験 

     

h.モンモリロナイ

トのゼオライト変

質の力学挙動試験 

 

 

 

 

    

i.ベントナイトの

ゼオライト変質の

力学挙動試験 

 

（試験体系の検

討・予察） 

    

総

合

評

価 

HMC 解析に供する

数式情報 
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2.4.2 緩衝材の連成解析モデルに関わる力学特性 

 本研究では、力学材料としてのベントナイトをスメクタイト（モンモリロナイト）と非膨潤性

鉱物（石英）の混合材料として考え、モンモリロナイトのモデル化を検討した。これは、これま

での地盤力学で研究対象としていた自然堆積粘土と図 2.4.2-1 に示すベントナイトの鉱物組成を

比較すると、著しい膨潤性や遮水性などのベントナイトの特徴とも言える力学挙動がモンモリロ

ナイトに起因すると考えられるからである。このモンモリロナイトのモデル化に当たって、小林

ら[1]に倣い、モンモリロナイトを力学的には、「吸水膨潤するだけで土骨格構造を形成している

二次粒子が崩壊し応力履歴を忘れる材料」であるという概念で捉えている。さらに水理的には、

モンモリロナイトとは、「吸水するだけで土骨格構造を形成している二次粒子が膨潤するために比

表面積が増大する材料」であるという概念で捉えている（図 2.4.2-2 参照）。すなわち、ベントナ

イト系材料の化学的な変質を考慮した力学モデルと水理モデルは、どちらも、吸水によるモンモ

リロナイトの二次粒子の膨潤崩壊（分散）状況に依存することが骨子となっている。 

 

 

図 2.4.2-1 クニゲル V1 の鉱物組成[2] 

 

  

図 2.4.2-2 ベントナイトの膨潤による“応力履歴の亡失”と“比表面積の増大”のイメージ図 

0.68%
3.4%
2.72%

5.35%

2.53%

36.96%

0.68%

47.67%

 モンモリロナイト
 石英
 玉髄
 カルサイト
 斜長石
 苦灰石
 方沸石
 黄鉄鉱

 

 

膨潤性材料

非膨潤性材料

非膨潤
性材料

膨潤性
材料

圧縮ベントナイト（モンモリロナイト）
土骨格構造が”応力履歴”を記
憶している

加水

膨潤 土骨格構造が膨潤によって崩壊
する。すなわち、”応力履歴の亡
失”であり、塑性化する。

土骨格構造が膨潤によって崩壊するこ
とによって、”比表面積が増大”する。
外間隙の状態も大きく変化する

力学的解釈

水理学的解釈
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 前研究フェーズでは、この考えに従って、Na 型モンモリロナイトに非膨潤性鉱物としてケイ

砂を混入した人工ベントナイト、及びクニゲル V1 の力学・水理特性を取得する。両者の比較に

より、モンモリロナイト含有率がベントナイトの力学・水理挙動力学・水理特性（「吸水による応

力履歴の亡失」と「吸水による比表面積の増大」）に対して支配的であることを確認した。 

 今年度の研究では、モンモリロナイト含有率がベントナイトの力学・水理挙動力学・水理特性

（「吸水による応力履歴の亡失」と「吸水による比表面積の増大」）に支配的であるという前フェ

ーズの結果を基本として、 

図 2.4.2-3 に示すように、変質シナリオに応じて、モンモリロナイトと微粉砕ケイ砂にモンモリ

ロナイトの溶解・沈殿によって生じる二次鉱物の割合、種類を変化させて混合させて、多様な変

質シナリオに対しても本研究成果が適用可能であることを確認する試験を行った。 

図 2.4.2-3 には本研究フェーズの全体計画のイメージを示す。別途実施している地球化学解析か

ら想定されるモンモリロナイトの溶解・沈殿によって生じる二次鉱物の種類が本研究フェーズの

パラメータである。 

 

 

モンモリロナイト＋アナルサイム＋ケイ砂
物理試験／力学試験／水理試験

＋継続試験

変質シナリオ１

化学変質を考慮したベントナイト系人工バリアのモデル化のための室内試験
H20～H23

モンモリロナイト＋○○○○＋ケイ砂
物理試験／力学試験／水理試験

＋継続試験

変質シナリオ２

モンモリロナイト＋○○○○＋ケイ砂
物理試験／力学試験／水理試験

＋継続試験

変質シナリオ3

H25

H26

H27

化学変質を考慮した
ベントナイト系人工バリアのモデル構築に資するデータ

モンモリロナイト＋○○○○＋ケイ砂
物理試験／力学試験／水理試験

＋継続試験

変質シナリオ4

H28

化学変質を考慮した
ベントナイト系人工バリアの

モデル構築

H25～H28までの試験結果
のとりまとめ

補完データの取得

化学変質を考慮した
ベントナイト系人工バリアの

モデル化
H29

 

図 2.4.2-3 本研究フェーズの全体計画のイメージ 

 

 前フェーズで検討した変質シナリオは、モンモリロナイトが、モンモリロナイト(土粒子密度

2.75Mg/m3程度)と比較的土粒子密度の近い非膨潤性鉱物に変質した場合を取り上げて、この非膨

潤性鉱物として微粉砕ケイ砂(土粒子密度 2.65Mg/m3程度)で模擬した。これにより、変質による

モンモリロナイト含有率の低下に伴う膨潤性能の変化を調べた。しかしながら、放射性廃棄物処

分場の緩衝材のような体積拘束条件下において土粒子密度が大きく変化する化学変質が発生した

場合、膨潤性能の変化だけでなく有効応力の大きな変化が発生する可能性があり、前フェーズで
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は考慮していない土粒子密度が大きく変化する化学変質を考慮することは重要である。そこで今

年度は、変質シナリオとしてモンモリロナイトが低土粒子密度の非膨潤性の鉱物に変質する場合

を想定し、モンモリロナイトのアナルサイム化(土粒子密度 2.2Mg/m3程度)を考慮した。次年度以

降、環境条件によるモンモリロナイトの変質過程を考慮し、対象とするべき二次鉱物を選択して

力学挙動を把握するための試験を実施する。 

 さらに、今年度から、ベントナイトの力学挙動評価においてせん断挙動に関する検討も開始し

た。自然堆積粘性土の力学モデルでは、粘土の変形は、圧密変形とせん断変形の線形和で表され

るとされており、ベントナイトの力学モデルを構築する場合でも、せん断挙動のモデル化が重要

である。今年度の試験により、膨潤圧が有効応力として解釈できる可能性を示した。今後はこれ

を確証するためにデータを取得し、モデル化に資する。 

 図 2.4.2-4 には、力学モデル、および水理モデルの構築における本検討の位置付けも併せて示

す。本研究では、ベントナイト水理モデルを Kozeny-Carman 則に基づいて実施する。すなわち、

Kozeny-Carman 則に必要なベントナイトの比表面積は、ベントナイトの二層膨潤状態の含水比

（二層膨潤含水比）を密度と含水比をパラメータにした XRD 分析の結果から取得し、二層膨潤

含水比と比表面積の関係から透水係数を取得するという検討の流れを本研究でも踏襲する。ただ

し、今年度の研究においては、前述のベントナイトがアナルサイム化した材料の透水係数に関す

る研究事例がないことから、まず、従来の透水試験方法による透水係数の取得を実施した。 

 

 

（物体の変形）

相似変形
(前フェーズ)

せん断変形
（今フェーズ）

・圧密試験（膨
潤圧試験、膨
潤量試験を含
む）

・三軸CUB試験
・p’一定三軸CD試験
・一面せん断試験
・等体積せん断試験
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図 2.4.2-4 モデルの構築における本検討の位置付け 
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2.4.3 HMC 連成解析手法の検討 

放射性廃棄物処分システムにおける人工バリアの変質解析において、地化学解析と力学解析の

連成にかかわる研究計画について、表 2.4.3-1 に示す。また、図 2.4.3-1 には、研究項目の関連

と年度展開を示す。 

 

表 2.4.3-1  検討項目と研究計画 

 平成 25年度 平成 26年度 平成 27年度 平成 28年度 平成 29年度 

モデルの示強因子の調査      

圧縮状態のモンモリロナイトの溶

解挙動のモデルの検討（アナルサ

イム化） 

     

圧縮状態のモンモリロナイトの溶

解挙動のモデル化（ゼオライト化）

及び溶解速度式の構築 

     

地化学変質解析の 2 次元化      

２次元断面における化学－力学連

成解析（弱連成） 
     

化学－力学連成解析における課題

の整理 
     

化学－力学連成解析において連成

するパラメータの整理、データ受

け渡しモデルの構築 

     

総合評価      
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図 2.4.3-1  HMC 連成解析手法の検討の検討項目と年度展開 

 

来年度（平成 26 年度）の実施項目案は以下である。 

 

表 2.4.3-2  HMC 連成解析手法の検討平成 26 年度実施内容案 

項目 実施内容 

圧縮状態のモンモリロナイトの

溶解挙動のモデルの検討（特に

アナルサイム化） 

モンモリロナイト溶解モデルについて、アナルサイム化を

伴う変質モデルを構築し、モンモリロナイト溶解速度式を

設定する。さらに試計算を行う。 

二次元断面における、化学－力

学連成解析（弱連成） 

二次元断面における、化学－力学連成解析を行い、二次元

断面特有の課題を抽出する。 

実現象を対象とした解析（Ca 型

化・モンモリロナイト溶解に伴

う力学挙動変化試験を対象とし

た検討） 

実現象（別途実施された、Ca 型化・モンモリロナイト溶解

に伴う力学挙動変化試験）を対象とした、化学－力学連成

解析（一次元）を行う。課題を抽出し、連成解析を行う上

でのデータ受け渡しに関する検討に資する。 

 

  

H26

H27

H28

H29

H25

圧縮状態のモン
モリロナイトの溶
解挙動のモデル
化（ゼオライト化）

二次元断面における、
化学－力学連成解
析（弱連成）

モンモリロナイト溶解モデル（速度速度
式）の構築

総合評価（性能評価解析）

圧縮状態のモンモリ
ロナイトの溶解挙動
のモデルの検討（ア
ナルサイム化）

モデルの示
強因子の

調査

モンモリロナイト
のアナルサイム
化による変質試
験

地化学変質解析の
二次元化

実現象を対象とした解析
（Ca型化・モンモリロナイト
溶解に伴う力学挙動変化
試験を対象とした検討）

化学－力学連
成解析における
課題の整理

連成するパラメータの整理、
データ受け渡しモデルの構築

二次元断面における、化学－力学連成解析（弱連
成）
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第3章 人工バリア評価の初期条件の設定 

3.1 熱影響の初期値への影響に関する検討 

 

放射性廃棄物の処分施設の上限温度の設定は、その施設の安全性担保の考え方に基づいて行

われ、TRU 廃棄物の地層処分施設ではセメント系材料の熱変質を抑制する観点から、上限温度

は 80℃とされている。この上限温度の設定は、TRU2 次レポート[1]において、セメントの主

要な水和鉱物であるケイ酸カルシウム水和物（以下、C-S-H とする）が結晶化しない上限であ

り、セメント系材料が熱変質の影響を受けない温度であると考えられている。しかしながら、

平成 24 年度までの経済産業省資源エネルギー庁 地層処分技術調査等事業のうち人工バリアの

長期挙動の評価[2]において、アナログ試料の調査研究の結果から、数十年程度、80℃に達しな

い温度（推定温度 70～100℃）で熱影響を受けたコンクリート中の C-S-H の結晶化が進行する

可能性あることがわかった。このことは、性能評価の基点となる処分場閉鎖時に、解析の初期

条件となる水和鉱物の組成がセメント系材料の製造時ののそれとは異なる可能性があることが

示唆されている。このセメント系材料の熱変質による処分場性能の変化としては、機械的強度

の変化による空洞安定性の低下、空隙率の変化による透水係数および拡散係数の変化、水和鉱

物の変化による核種の収着性の変化など、多岐にわたる影響が推定される。 

 以上のことから、熱影響による C-S-H の結晶化の進行が、人工バリアの長期挙動評価におけ

る初期値へ与える影響を明らかにすると共に、制限温度（80℃）付近におけるセメント系材料

の変質挙動について明らかにする必要がある。そこで、セメント系材料の熱影響に関する国内

外の知見を収集し、初期値の設定の提示に向けた検討に有益な情報の取りまとめ、結晶化条件

に関する、合成 C-S-H による定温度試験及び経年コンクリートの分析を行った。なお、今後の

検討事項の抽出、研究計画の策定は、本節の成果を元に 3.4 に示した。 

 

3.1.1 熱影響の初期値への影響に関する文献調査 

 

(1) C-S-H の結晶化条件に関する情報収集 

 セメント水和物の主要な鉱物である C-S-H は、明確な結晶構造を保有しない低結晶性（非

晶質様）の鉱物である。この C-S-H は、熱や圧力などの環境条件により、結晶性鉱物へと変

遷する。本項では、C-S-Hが結晶化する環境条件を明らかにすることを目的として、以下に

示すような視点で国内外の論文・報告書等で調査を行い、C-S-Hの結晶化に関する環境条件

について整理した。 

 ・C-S-H の温度による状態変化 

 ・結晶性のカルシウムシリケート水和物の生成条件 

 

1)  カルシウムシリケート水和物 

 カルシウムシリケート水和物（CaO-SiO2-H2O 系）は、多種多様なシリケートアニオン

構造をとる物質が知られている。表 3.1.1-1 にカルシウムシリケート水和物と代表的な化
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学式を示す[3]。表中に示された 25 種類の結晶性物質のうち 21 種類は天然に産出し、ほと

んどは合成可能である。また、カルシウムシリケート水和物の結晶の基本構造を形成する

SiO4四面体は、Ca-O 多面体に結合しているシリケートアニオンの連結が約 0.73nm の周

期をもつ 3 個の四面体が、単鎖構造（dreier kettetn SiO3）を形成する。これは、カルシ

ウムケイ酸塩に特有なものであり、それを単位にした二重鎖（Si6O17, Si6O16）、シート

（Si6O15）、二重鎖とシートの複合構造を構成する。さらに、SiO4四面体の単量体（SiO4）、

二量体（Si2O7）、三量体（Si3O10）、単量体と三量体の複合構造、4 個の SiO4 四面体を周

期とするシート構造、その二重シート複合構造などが知られている[4]。このような多様な

構造は、化学組成の上でも変化に富んだものとなり、C/S は 3.0 から 0.44 の広い範囲を示

し、結晶水（層間水）、シラノール(Si-OH)、水酸基を含んでいる。 

 

表 3.1.1-1 カルシウムシリケート水和物[3] 

物質名(シリケートアニオン構造) 化学組成 

Wollastonite Group (7.3Å 周期) 
nekoite (シート) 
okenite (シート+二重鎖) 
xonotlite (二重鎖) 
foshagite (単鎖) 
jennite (単鎖) 
metajennite (単鎖) 
hillebrandite (単鎖) 
14Å tobermorite (単鎖) 
11Å tobermorite (単鎖) 
10Å tobermorite (大江石) (単鎖) 
9.3Å tobermorite (riversideite) (単鎖) 
C-S-H(I) (単鎖?) 
C-S-H(II) (?) 

 
Ca3(Si6O15)･7H2O 
Ca10(Si6O16)(Si6O15)2･18H2O 
Ca6(Si6O17)(OH)2 
Ca4(Si3O9)(OH)2 

Ca9(Si6O18H2)(OH)8･6H2O 

Ca9(Si6O18H2)(OH)8･2H2O 

Ca2(SiO3)(OH)2 

Ca5(Si6O18H2)･8H2O 

Ca5(Si6O18H2)･4H2O 

Ca10B2Si8O29･nH2O (n=9.5-12.5) 
Ca5(Si6O18H2) 
complex: 5CaO･3-6SiO2･nH2O 
complex: 9CaO･4-6SiO2･nH2O 

Gyrolite Group 
gyrolite (シート) 
truscottite (シート) 
Z-phase (シート) 

 
Ca8(Si6O15)(OH)4･7H2O 

Ca7(Si4O10)(Si8O19)(OH)4･H2O 
Ca2(Si4O10)･4H2O 

-Dicalcium Silicate Group 
calcio-chondrodite (単量体) 
kilchoanite (単量体+3 量体) 
afwillite (単量体) 

 
Ca5(SiO4)2(OH)2 

Ca6(SiO4)(Si3O10) 
Ca3(SiO4H)2･2H2O 

Other Phases 
suolunite (2 量体) 
dellaite (2 量体) 
tricalcium silicate hydrate (2 量体) 
resenhanite (3 量体) 
-dicalcium silicate hydrate (単量体) 
killalaite (2 量体) 
3.15Å-phase (?) 
K-phase (?) 
C-S-H (セメント水和物) (3n-1 量体) 

(2 量体) 

 
Ca2(Si2O7H2)･H2O 

Ca6(Si2O7)(SiO4)(OH)2 

Ca6(Si2O7)(OH)6 

Ca3(Si3O10H2) 
Ca2(SiO4H) (OH) 
Ca2(H1-2xSi2O7) (Ca1+2xOH) 
Ca5Si6O17H2O? 
7CaO･16SiO2･H2O 
Mixtures of jennite and 14Å tobermorite ? 
CaxH6-2xSi2O7･zCa(OH)2･nH2O? 
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 多様な結晶構造をとるカルシウムシリケート水和物の中で C-S-H は、低結晶性の物質で

あり、CaO、SiO2、H2O が特定の組成比を持たないことを意味するために‘－’を用いて

‘C-S-H’と表される。セメント・コンクリート分野において C-S-H は、大部分のセメン

トに含まれる主要な構成要素である。セメントクリンカ鉱物である C3S およびβ-C2S の

水和によって C-S-H が生成する。セメントの水和反応により生成する C-S-H の組成は，

セメントの種類、水セメント比（以下、W/C）、養生期間などの様々な影響により変化する。

ポルトランドセメントあるいは C3S の水和によって生成した C-S-H の組成は、Ca/Si モル

比（以下、C/S とする）の平均値で 1.6～2.1 程度となる[5]。C-S-H は明確な結晶構造を持

たないが、多くの研究でセメント水和物である C-S-H 構造のモデル化が検討されている。

たとえば、Taylor は、C-S-H の組成と類似していることから 1.4nm トバモライトとジェ

ナイトの混合層モデルを提案した。 

 C-S-H はポルトランドセメントの水和生成物だけでなく、CaO と SiO2を出発原料とし

て用いて、水熱処理を行うことでも得られる。合成した C-S-H の化学組成は C/S=0.5～1.7

程度の幅を持ち、XRD の回折パターンがほぼ同一なものとなる。トバモライトに類似した

構造を有するものが C-S-H(Ⅰ )であり、ジェナイトに類似した構造を有するものが

C-S-H(Ⅱ)とされている。C-S-H(Ⅰ)および C-S-H(Ⅱ)は、室温に近い特定の条件で C3S お

よびβ-C2S をサスペンジョンで水和させた場合にも生成される。W/C=0.5 程度の条件で

水和させたセメント中の C-S-H は C-S-H(Ⅰ)および C-S-H(Ⅱ)の水和物よりも結晶性が低

い。C-S-H の XRD パターンにおいては、0.27nm-0.32nm にブロードなピークと 0.182nm

にピークを有し、C-S-H(Ⅰ)、C-S-H(Ⅱ)も同様なピークを有している。これらのピークは

1.4nm トバモライトとジェナイトにも現れ、Ca-O 層の反射に相当する。また、制限視野

電子回折による分析では、C-S-H の構造は 1.4nm トバモライト構造 (C-S-H(Ⅰ)）と

C-S-H(Ⅱ)の両方に類似していることが示されている[6]。これらの結果を基に Taylor は、

C-S-H ゲルの構造として、1.4nm トバモライトとジェナイトの両方の構造の要素を含むモ

デルを提案した。C-S-H の結晶構造に関する多くの研究においては、1.4nm トバモライト

およびジェナイトの結晶構造を基にして検討されている。 

 

2)  トバモライト（Tobermorite）およびジェナイト（Jennite）の生成温度条件 

 カルシウムシリケート水和物の安定相生成領域を C/S と温度の関係で表した相図[7][8]

では、C/S と温度の関係より、100℃前後の温度条件下において、トバモライトあるいは

ジェナイト、さらに C/S が高い場合にはアフィライトへと転移することが示されている。

つまり、C-S-H は、温度の影響により組成および結晶構造が類似しているトバモライトあ

るいはジェナイトへと結晶化する。 

 そこで、本項では、トバモライトを中心に、トバモライトおよびジェナイトの生成温度

に関する情報を整理する。トバモライトの形態は、板状の結晶であり、積み重なるように

カードハウス構造をとっている[9]。1.1nm トバモライトの結晶構造は、SiO4 四面体の単

鎖が Ca-O のシートをサンドイッチ状に挟む一種の層構状構造をとる物質である。基本層

の厚み（底面間隔）をもとに、1.4nm トバモライト、1.1nm トバモライト、1.0 トバモラ
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イト（別名、大江石）、0.9nm トバモライトに分類される。天然で産出が多いのは 1.1nm

トバモライトである。100℃以上の水熱反応で合成した場合は、1.1nm トバモライトのみ

が生成する。一般的にオートクレーブ処理でトバモライトと呼んでいるのは 1.1nm タイプ

である。 

 トバモライトは熱的挙動に変化が認められ、底面間隔が変化する。加熱による脱水に伴

って約 300℃で底面間隔が 0.9nm に収縮するものを正常型（normal type）、1.1nm を保

持したままケイ灰石に分解するものを異常型（anomalous type）と呼んでいる。天然結晶

において 1.4nm トバモライトはすべて正常型、1.1nm トバモライトは異常型か、あるい

は正常型と異常型の格子が不規則な混合層を形成している混合型である。天然産トバモラ

イト正常型と異常型の化学組成、単位格子内容、形態の差異を表 3.1.1-2 に示す。正常型

と異常型・混合型には形態に差異があり、異常型は Al⇆Si置換を伴い、層間にはアルカリ

イオンを含む。トバモライトは、Al や層間に含まれるアルカリイオンにより、結晶形態に

影響することが示されている。 

 

表 3.1.1-2 天然産トバモライトの熱的挙動と特徴 

性 質 正常型 混合・異常型 

300℃加熱による底面間隔の収縮 あり なし 

Al2O3含有量 ほとんどなし 3～4% 

アルカリ含有量 ほとんどなし 0.5～1% 

擬格子中の(Si+Al) 5.4～5.5 5.6～6.0 

擬格子中の(Ca+Na+K+Sr+Mg) 4.7～5.0 4.3～4.5 

(Ca+Na+K+Sr+Mg)/(Si+Al) >0.83 <0.83 

結晶の大きさ >50μm <5μm 

形態 板状 b 軸方向に伸長 

劈開 (001) (001)と(100) 

 

 1.1nm トバモライトは 180℃以下の飽和蒸気圧下で容易に合成可能である。この場合、

C-S-H を経由してトバモライトへと結晶化する。トバモライトの生成過程の形態変化は, 

繊維状～薄膜状の不規則集合体の C-S-H を経て配向した繊維の集合体に変化し、板状のト

バモライトに結晶化する[3]。 

 浦部らは[10]、トバモライトの結晶形態と構成原子の同形置換に伴う化学組成の変化の

関係を明らかににするために、C-S-H の合成温度を 160℃、180℃、200℃とし、Al の添

加および K の共存の影響を検討している。水が多量に存在する水熱反応では、生成する結

晶の形態は自由形となることが考えられるが、化学組成および合成温度によってトバモラ

イトはその形態を変えることを示した。合成温度の上昇により底面間隔は減少し、K の添

加により b軸方向に伸長した形態をとる。Alの添加では、板状に成長する傾向が見られる。

トバモライトは、CaOx 多面体層と SiO4 鎖が結合した扁平な構造層が基本となり、Ca イ

オンおよび水分子を介在して層状構造を成している。トバモライトの結晶が板状を呈する

のは、CaOx 多面体層の結合が層相互間の結合に比べ強固であることに起因している。つ
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まり、CaOx 多面体層は、合成過程において化学組成の影響を受けにくいと言える。また、

SiO4 鎖は、CaOx 多面体層より乱れが多い配列となっている。層間の Ca2+イオンと K+イ

オンの交換、および SiO4鎖における Si と Al の置換が生じると、層間および SiO4鎖の構

造変化が見られ、結晶形態に影響すると考察している。つまり、C-S-H の結晶化において

は、共存するイオン種およびその含有量が大きく影響を及ぼすことが考えられる。 

 原[11]は、出発 C/S、反応温度、反応時間を種々に変えた条件で、シリカガラスと CaO

の水熱反応性を検討した。XRD により確認した結果、1.4nm トバモライトは、70℃で生

成可能であった。反応温度が低い方が、結晶化には時間を要することを示している。90℃、

100℃になると底面間隔は 1.18～1.26nm（11.8～12.6Å）となり底面間隔が小さくなる傾

向が見られた。1.4nm トバモライトは、脱離しやすい結晶水を持つため、1.4nm のトバモ

ライトが生成しても脱水転移して 1.1nm トバモライトとして検出されやすいと考察して

いる。結果として、1.4nm トバモライトが安定相として得られるのは、80℃以下であり、

90℃以上の温度でも 100℃あたりまでは合成可能であるが、1.1nm トバモライトに転移し

やすいものと考察している。 

 Cong and Kirkpatrick [12]は、80℃で 1.4nm トバモライトを得ている。Kalousek ら 

[13]は、さらに低い反応温度、60℃、6 か月間で 1.4nm トバモライトを得ている。Glasser 

and Hong[14]は、55℃、730 日で 1.4nm トバモライトを生成している。 

 1.1nm トバモライトを合成できる最低温度として Taylor は、110℃として報告している

が、原[15]は、原料にシラスを用いた場合、および Al2O3を添加した場合において 80℃で

1.1nm トバモライトを合成している。Al2O3 を添加すると 1.1nm トバモライトの合成が

80℃でも容易であることを報告している。光田ら[16]は、クリノプチロライトを用いるこ

とによって、90℃で生成物を得ている。Atkins[17]らは C/S の異なる C-S-H を合成し、

85℃、C/S=0.9 において 1.1nm トバモライトに変化することを示している。 

 ジェナイトも水熱合成によって 100℃以下で合成可能である。原[15]は、ヒュームドシ

リカを用いて 80℃にて合成を行っている。ジェナイトの示性式は C/S=1.5 であるが、

C/S=1.15～1.2 の場合に 80℃で結晶化度の高い安定相を得たとしている。Cong and 

Kirkpatrick[12]は、C/S=1.4、80℃でジェナイトの合成物を得ている。 

 水熱合成においては、温度が低い場合には C-S-H からトバモライトへ結晶化する時間は

長期間にわたるが、1.4nm トバモライトは、55～70℃で、1.1nm トバモライトも 80℃で

合成することが可能である結果が得られている。ジェナイトも、80℃で生成可能である。 

 トバモライトの合成においては、Al2O3 の添加する系のように化学組成の違いにより結

晶化までに要する時間が異なるが、出発原料が異なることによっても結晶化度に影響する

ことが報告されている。岡田ら[18]は、石英とシリシックアシッド（非晶質無水ケイ酸）

を用いて、トバモライトの合成を試みた。この実験では、シリカ源として石英が含まれて

いる場合には、トバモライトの生成が確認されているが、シリシックアシッドを用いた場

合には C-S-H の生成で留まり、トバモライトの生成が認められていない。トバモライトの

前駆体として生成した C-S-H の構造に違いが見られ、結晶化度に強く影響すると考察して

いる。 
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 以上より、C-S-H は 80℃以下で結晶化する可能性は十分あるが、温度が低いほど結晶化

に要する時間は長くなる。また、Si⇆Al置換あるいは層間にアルカリイオンを含む場合は、

C-S-Hの結晶構造に影響し、この結晶構造が結晶化へ強く依存していることが考えられる。 

 

(2) セメント水和物の熱影響に関する情報収集 

 セメント系材料において、主な水和鉱物は C-S-H である。しかし、OPC を中心とするセ

メント系材料の水和により生成する水和物は、C-S-H以外にも水酸化カルシウム、アルミネ

ート水和物である AFt 相、AFm 相およびハイドロガーネット相、その他ハイドロタルサイ

ト相など、多種の鉱物を含んでいる。処分場におけるセメント系材料の長期的変質を予測す

るためには、セメント系材料の鉱物組成を設定する必要がある。この鉱物組成の初期値を設

定する上では、C-S-H以外の水和物についても熱影響による鉱物の変遷を明らかにすること

が必要となる。そこで、本項では、想定される処分環境に近い温度範囲（60～120℃程度）

の環境下で、セメント系材料の水和により生成した水和物がどのように変化するか、C-S-H

以外の鉱物変化を中心とした化学特性の変化を明らかにすることを目的として、熱影響を受

けた場合のセメント水和物の変化について国内外の論文・報告書等で調査を行い、情報収集

をした。また、処分場においては、混合セメントの使用も想定されることから、混合セメン

トを用いた場合における熱影響についても情報収集を行った。 

 

1)  セメント水和の熱影響 

 Paul and Glasser[19]は、OPC ペーストを 30 日間 20℃で養生後、25℃と 85℃で 8.4

年間養生し、その後、さらに 2 年間 20℃で静置した試料の化学特性等を評価している。85℃

で養生したペーストを構成する水和物は、Ca(OH)2、C-S-H、katoite (a siliceous 

hydrogarnet)および hydrotalcite-like 相が確認されている。80℃養生の試料の C-S-H の

C/S は 1.52 であるが、25℃養生の場合は C-S-H の C/S は 1.72 程度であり、高温履歴を受

けたペーストの C-S-H は、C/S が低くなっている。C-S-H に関しては、Si 鎖が架橋され

て長くなったことにより C/S が低下したものと考察されている。また、AFm 相および AFt

相は消失していると報告されている。 

 Silva and Glasser[20]は、メタカオリンと Ca(OH)2の混合物を 55℃、85℃で反応させ、

CaO-Al2O3-SiO2-H2O 相について検討している。C-S-H と C-A-S-H の相は連続的に存在す

る。Al が少なく、Si を含んだハイドロガーネットの組成は、幅広い範囲で準安定相として

現れている。85℃では、C-A-S-H ゲルが結晶化し、gismondine CAS2H4 となると報告さ

れている。OPC中においてCaO-Al2O3-H2O相は、Siを含む結晶性の低い相として存在し、

高温影響により結晶化が進むと Si を含むカトアイトとして検出されることが推測される。 

 Damidot and Glasser[21]は、50℃および 85℃における CaO-Al2O3-CaSO4-H2O 相につ

いて検討している。50℃でエトリンガイト(ET.)と C3AH6 の間わずかに現れているモノサ

ルフェート(MONO.)は、85℃では範囲が広くなり、エトリンガイトは減少している。

Lothenbach ら[22]によると、50℃では、エトリンガイト量が減少し、代わりにモノサル

フェートが形成されていると報告されている。高温領域では、エトリンガイトよりもモノ
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サルフェートが検出されるものと推測される。 

 また、C-S-H の組成も温度により影響を受ける。Escalante-Gracia and Sharp[23]は、

10℃、30℃、60℃で 1 年間養生した OPC 硬化体中の C-S-H の C/S、Al/Ca（以下、A/C）、

S/Ca（以下、S/C）モル比を評価している。その結果、温度が高くなると C/S および A/C

は減少する一方で、S/C は増加する。S は C-S-H に収着しているものと考えている。ここ

で、温度が高くなる場合、セメントペースト中の C-S-H の C/S の変化については、文献に

より統一した結果が得られていない。Lothenbach ら[22]の研究では、温度の上昇により

C/S は増加し、A/C は減少したことを示している。セメントペースト中において C-S-H が

生成する過程は、統一的な反応が持続しているわけではないと推測される。つまり、エー

ライトおよびビーライトからの水和反応過程と、生成した C-S-H がさらに組成変化するこ

となど、複数の反応が生じていることが考えられる。そのため、C-S-H の C/S については、

養生条件や C/S の測定方法などにより、異なる傾向が得られているものと考えられる。  

 以上のように、高温の影響を受けた場合、OPC の水和により生成する C-S-H の組成が

どのように変化するかは明確ではないが、水和の進行に伴い C-S-H の Si 鎖は長くなる傾

向にあることから、高温影響により C-S-H の組成は C/S が低下する傾向にあることが推測

される。C-S-H 以外のアルミネート水和物の高温における挙動として、エトリンガイトは

50℃でもあまり安定ではなく、モノサルフェートへと変化しやすいと推測される。モノサ

ルフェートも 80℃程度の環境下で長期間経過すると検出されにくくなる傾向にあり、AFt

相および AFm 相は、80℃前後の環境下において、あまり安定的には存在しない可能性が

考えられる。ANDRA での検討では、70~75℃を超えると、エトリンガイトが溶解しモノ

スルホアルミン酸塩に変化し、温度が低下した場合にエトリンガイトが生成することによ

り、セメント硬化体内で力学的な応力が発生し、外部からの硫酸塩浸食と同様な亀裂の発

生が懸念され、コンクリート製処分容器の温度は 70℃以下が望ましいとしている[24][25]。 

一方、ハイドロガーネット相は、Si を含み結晶性の低い相として存在していると考えら

れるが、温度の影響によりカトアイトとして検出される。常温の場合は、C-S-H にも Al

が含まれ、C-A-S-H との区別は困難である。たとえば、トバモライトとカトアイトでは、

生成条件は異なることが考えられ、Al のどのような形態で水和物内に存在するかで C-S-H

の結晶化条件にも影響することが考えられる。菊間ら[26]は、オートクレーブ条件下にお

けるトバモライトの生成過程について検討している。トバモライトの前駆体として C-S-H

とハイドロキシエレスタダイト[HE：Ca10(SiO4)3(SO4)3(OH)2]の 2 つの反応経路があると

報告している。さらに、その反応は、生成初期は C-S-H、後期には HE が前駆体となって

逐次的に進行していると考えられている。オートクレーブ条件ほどの高温環境でなく、

80℃程度の環境下においても共存する元素によりトバモライトへの結晶化の過程は、一つ

ではない可能性も考えられる。 

 

2)  混合セメントの熱影響 

 混合セメントが長期間の高温影響を受けた場合の化学的特性変化について検討されてい

る知見は、あまり多くなかった。 
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 Deschner ら[27]は、OPC にフライアッシュを 50%置換、および石英粉末を 50%置換し

たペーストを 7℃～80℃の温度で養生し、温度が種々の特性変化に及ぼす影響について検

討している。温度の上昇とともにフライアッシュおよび石英粉末ともにポゾラン反応は促

進されている。フライアッシュ添加の系においては、細孔溶液へと放出された Si はポルト

ランダイトの消費とともに C-S-H を形成する。Al とアルカリの一部は C-S-H へと分配さ

れ、残った Al は AFm 相および Si を含むハイドロガーネットを形成する。50℃まではエ

トリンガイトおよびAFm相が確認されるが、80℃においては、エトリンガイトおよびAFm

相は確認されず、Si を含むハイドロガーネットがメインとなっている。S は、C-S-H へと

分配されていると考えられている。温度が高くなると C-S-H の S/C および A/C も高くな

る傾向があり、温度の上昇に伴いポゾラン反応が促進され、C-S-H は低 C/S の方向へと向

かい、フライアッシュから溶出した Al が C-S-H 中に分配されている結果が現れているも

のと考えられる。 

 Bach[28]らは、低 pH セメントとして、シリカフュームを混合した 2 成分系（60%OPC，

40%SF）、およびシリカフュームとフライアッシュを混合した 3 成分系（37.5%OPC，

32.5%SF，30%FA）に 2 種について、20℃、50℃、80℃の温度影響を検討している。ど

の温度においても主要な水和物は Al が置換した C-S-H である。この生成している C-S-H

は、OPC よりも低 C/S であり、Si 鎖の長い。養生温度が上昇すると、C-S-H の C/S はわ

ずがに低くなり、Si 鎖はさらに長く、架橋（cross-linking）していると報告されている。

シリカフューム混合の成分系及びシリカフューム－フライアッシュ混合の 3 成分系の

NMR スペクトルは、どちらの配合も 20℃では確認されない Q3 のスぺトルが温度の上昇

とともに確認され、架橋（cross-linking）していることが示されている。また、20℃では

エトリンガイトが確認されるが、温度が高くなると消失している。放出された S は、

C-A-S-H への吸着および細孔溶液へ溶解しているものと考えられている。 

 Escalante-Gracia and Sharp[29]は、スラグセメントを 60℃で 1 年間水和させた場合、

構成鉱物は、モノサルフェート、ハイドロタルサイト相、ポルトランダイトであり、エト

リンガイトのピークは小さいかったと報告している。 

 以上のように、混合セメントの熱影響による化学特性変化に関する知見は少なかった。

Al 等の Ca と Si 以外の元素の含有量が OPC とは異なってくるため、結晶化に要する時間

など OPC とは異なってくることが考えられる。しかし、基本となるセメント水和物は OPC

と同様なことから、その水和物の熱影響による特性変化は、類似しているものと推測され

る。つまり、基本となるセメント水和物の熱影響による特性変化を明らかにすることによ

り、混合セメントも含めたセメント系材料の熱影響による特性変化を統一的に評価するこ

とが可能であると考えられる。 

 

(3) 結晶化による特性変化に関する情報収集 

 セメント系材料（セメントペースト、モルタル、コンクリート）が 60～120℃程度の高温

の影響を受けた場合、熱変質によって物理的特性がどのような変化を生じるかを明らかにす

ることを目的とし、国内外の論文・報告書等で知見の収集を行い、情報を整理した。3.1.1(1)



 3-9 

で示したように、60℃付近の環境温度においては、C-S-H はトバモライトのような結晶性

の鉱物へと変化する可能性が示された。しかしながら、100℃以下での C-S-H の結晶化は非

常に時間を要することから、C-S-Hが結晶化したことによりもたらす物理特性の変化を取り

扱った既往の知見は見当たらなかった。そこで、本項では、C-S-Hの状態については限定せ

ずに 60～120℃程度の高温環境下における、セメント系材料の物理的性状の変化に関して情

報を整理することとした。物理的特性として細孔構造、力学特性、拡散／透水係数、分配係

数に着目した。 

 

1)  細孔構造 

 細孔構造の変化は、強度などの力学特性、拡散／透水係数などの物質移行特性に大きな

影響を及ぼす。本項では、温度の変化による細孔構造の変化について文献を調査した。 

 蔵重ら[30]は、放射性廃棄物処分で想定される環境温度において、セメント系材料のバ

リア性能を評価するために温湿度条件（温度条件：60, 80℃、湿度条件：40, 90%RH, 水

中）をパラメータとし細孔構造の変化について検討している。40%RH と低湿度の場合は

粗大空隙が増加し、全細孔量も増加した。細孔構造の粗大化は、おもに C-S-H からの脱水

に起因するものと考えられる。90%RH および水中養生のように水分が補給される条件で

は、細孔径は小さい径へとシフトするが全細孔量は増加した。このような条件下では、低

湿度下における水分逸脱に起因する細孔構造の粗大化とは異なり、高温負荷によって

C-S-H 等の水和物の組織形態が変化している可能性が考えられる。湿度環境により細孔構

造は異なるが、熱影響により細孔量の増加が示されている。 

 廣永ら[31]は、セメントペーストを 40℃と 65℃の環境下に置き特性変化について検討

している。全空隙については、40℃、65℃ともに変化は見られていない。細孔分布では、

40℃では変化が見られないが、65℃においては、0.09～0.1μm の細孔の増加、30nm 以下

の細孔の減少が見られ、変化している。SEM による C-S-H の形態観察においても、C-S-H

の変化を認めており、この C-S-H の形態変化が細孔径分布の変化に影響していると報告さ

れている。同時に、NMR による構造解析も実施しているが、C-S-H の構造については変

化が表れていない。 

 比較的養生期間の長い 20℃養生と 85℃養生のOPCペーストの細孔径分布の分析がされ

ている[32]。20℃養生は、20～25℃で 10 年間養生した試料、80℃養生は、25℃で 30 日

養生後に 85℃で 8.4 年養生した試料である。85℃養生の場合、0.1μm より大きい径の細孔

はほとんど含まれていないが、0.1μm 以下の細孔径は 20℃養生よりも細孔容積量が増大し

ている。この違いは、生成する水和物の密度の違いに起因すると考えられている。 

 以上より、高温の影響により細孔容積は増加する傾向にある。増加する細孔径は小さい

径の細孔が増大する。細孔の増加の要因としては、セメント水和物、おもに C-S-H からの

水分の逸脱が考えられる。細孔構造の変化は、様々な物性に影響が大きいことが考えられ

る。C-S-H の結晶化への変化においても、トバモライトの含有する結晶水は C-S-H より少

ないため、結晶化した場合にも細孔構造の変化と細孔量の増加が生じるものと推測される。 
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2)  力学特性 

 100℃程度を超えない範囲の高温環境下におけるコンクリートの力学性能については比

較的多くの研究蓄積があり、100℃程度以下の環境であれば、劣化はみられるものの、コ

ンクリートに著しい力学性能の低下は生じないと言われている(たとえば[33][34][35])。 

 圧縮強度では、100℃以下では 2～3 割程度の強度低下が認められるが、これは、供試体

の急激な乾燥が原因であると報告されている。そのため、温度条件に加え湿度条件によっ

て強度低下に影響する。引張強度は、圧縮強度に比べ供試体内部の潜在的欠陥に敏感であ

るため、熱の影響を受けやすい。60～100℃の加熱温度でも加熱前の 60％程度まで強度低

下する場合もある。弾性係数も、骨材とセメントペースト間の熱膨張率の差による組織弛

緩や水分の移動・逸散に起因する物理化学的変化に影響されるため、高温加熱による影響

が大きい傾向を示すと報告されている[33][34]。 

 金津ら[36]は、常温～110℃の温度環境下で 8 年間に亘りコンクリートの曝露試験を行い、

物性変化を検討している。高温養生では、常温養生の 80%程度に強度が低下した。強度低

下は、養生期間 1～2 年で終息すると報告している。強度低下と水分の逸脱の関係は深く、

1.5 年程度経過すると水分の減少による重量変化が認められていない。水分の逸脱が認め

られなくなると 8 年までは、物性の変化も生じていないと報告されている。強度低下とと

もに細孔量も多くなっている。この試料においては水和が十分に進んだ状態で高温負荷を

かけているため、細孔量の変化は、セメントペースト部分に生じた微細なヒビによること

が大きいとしている。さらに、110℃の高温環境下の試料については、C-S-H の C/S につ

いて分析を実施しており、高温負荷による差異は認められていない。 

 酒井ら[37]は、65℃と 90℃の環境下で高温負荷をかけてコンクリートの力学性状を検討

している。その中で、圧縮強度は加熱開始時に一時的に低下するが、加熱期間の経過に伴

い回復が認められ、これは、C-S-H が生成したことが強度回復に寄与したと考察されてい

る。この時に生成する C-S-H は、常温養生よりも低 C/S の C-S-H が生成した可能性を示

している。加熱温度とセメントペーストの C/S の関係は、SiO2 含有量は増加した場合、

C/S 比が低くなる。Ca(OH)2 もシール加熱（水分の逸脱を防いだ状態での養生）では

Ca(OH)2の減少ともに C/S が低くなる。加熱により、Ca(OH)2がコンクリート中の Si と

反応し、低 C/S の C-S-H を生成したと考察されている。Si 含有量が高くなった要因とし

ては、C2S の水和が促進されたことも考えられる報告されている。 

 以上より、高温影響による力学特性の変化においては、水和の進行による細孔の減少が

生じる場合を除いては、細孔の増加に伴い強度低下が認められることが考えられる。 

 

3)  拡散／透水係数 

 温湿度条件をパラメータとした蔵重ら[38][39]の試験では、細孔構造の変化が拡散係数

に及ぼす影響を検討するため、酢酸イオンを用いた透過拡散試験が実施されている。蔵重

らの拡散試験条件を表 3.1.1-3 に示す。 
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表 3.1.1-3 拡散試験条件 

ペースト作製条件 

セメント種類 普通ポルトランドセメント、低熱ポルトラン

ドセメント 

W/C 35%、55% 

養生 1 年間 20℃湿空養生 

高温負荷条件 

温度条件 60℃、80℃ 

湿度条件 40%RH、90%RH、水中 

曝露期間 3，6，12 ヶ月 

拡散試験 

試験方法 透過型拡散試験 

溶液 セメント平衡水 

トレーサー 酢酸ナトリウム 

温度 室温 

 

 OPC 試料の細孔量の測定結果を各細孔径範囲の割合で分類して整理する、高温負荷によ

り、W/C=35%の条件では直径 3.3~11nm の細孔、W/C=55%の条件では、直径 0.11～1μm

の細孔が増加し、総細孔量も増加した。小さい径の細孔量の増加は、高温負荷による C-S-H

の変質、あるいは高温環境下における水和生成物の形態が常温に場合と異なることが起因

していると推察されている。また、細孔量と酢酸イオンの実効拡散係数は、高温負荷によ

り、酢酸イオンの実効拡散係数が増大する傾向がある。また、W/C の増加による細孔量の

増加に対する実効拡散係数の増加割合と、高温負荷による細孔量の増加に対する実効拡散

係数の増加割合が異なることが示されている。高温負荷による拡散係数の上昇割合は、W/C

の増大による上昇よりも大きくなっている。この要因として、高温負荷により C-S-H が変

化、あるいは新たに生成した水和物の形態の相違により、セメント硬化体のマトリックス

を形成する C-S-H 自体が多孔化し、比較的連結性の高い細孔構造が形成されていることが

考えられている。 

 コンクリート中の塩化物イオンの拡散係数は、温度による影響を受け、温度が高くなる

と拡散係数が非常に大きくなることが指摘されている。松村ら[40]は、高温下でのコンク

リートの塩化物イオンの拡散係数を求める試験を実施している。試験は、浸漬方式と拡散

セル方式で実施している。浸漬方式では水槽内部にヒーターを設置し、循環器で温度およ

び溶液濃度が一定となるように撹拌される。拡散セル方式では、高濃度側および低濃度側

にヒーターおよび撹拌装置が設置され、温度および濃度が均一となるように設置されてい

る。拡散試験条件を表 3.1.1-4 に示す。 

 拡散試験の結果、いずれの方式でも温度が高くなると拡散係数は非常に大きくなってい

る。また、水セメント比が小さいコンクリートほど、拡散係数は小さくなる傾向にあり、

温度が高くなってもその傾向は変わらないと報告されている。 
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表 3.1.1-4 拡散試験条件 

コンクリート作製条件 

セメント種類 普通ポルトランドセメント 

W/C 40%、50%、60% 

養生 20℃飽和水酸化カルシウム溶液中で 4w 

拡散試験 

浸漬方式 
温度条件 25℃、45℃、65℃、80℃、90℃ 

浸漬溶液 10%塩化ナトリウム溶液 

拡散セル試験 

温度条件 65℃、90℃ 

高濃度側溶液 
低濃度側：水酸化カルシウム溶液 

高濃度側：10%塩化ナトリウム溶液 

 

 

 試験方法の違いでは、高橋ら[41]は塩化物イオン促進浸透試験方法にてコンクリートの

塩化物イオン浸透性に及ぼす温度の影響を検討している。試験条件を表 3.1.1-5 に示す。

促進浸透試験では、乾湿を繰り返して浸透する塩化物イオン量を測定し、見かけの拡散係

数を測定している。この試験方法においても、試験温度の上昇に伴い、見かけの拡散係数

は比例的ではなく急激に増大していることが報告されている。 

 

表 3.1.1-5 促進浸透試験条件 

コンクリート作製条件 
W/C 40%、60%、80% 

養生 材齢 28 日、封緘養生 

促進浸透試験 

1 サイクルの条件 
乾燥過程 4 日 

浸漬過程 3 日 

温度条件 5℃、20℃、35℃、50℃ 

塩分濃度 3% 

取出しサイクル 5 サイクル 

 

 以上より、高温影響による拡散係数の変化では、高温影響により細孔量が増加し、それ

に伴い拡散係数が増加する傾向が見られた。今回の調査結果では、C-S-H の結晶化が進ん

だ状態つまりトバモライトの生成が確認できるような状態における拡散係数、あるいはイ

オンの透過性に関する報告は見受けられなかった。また、透水性に関する知見は見当らな

かった。 

 

4)  分配係数 

 文献検索では、セメント系材料あるいは水和物への収着、分配係数へ及ぼす熱影響に関

する知見が見当たらなかった。そこで、JAEA-SDB（収着データベース）よりセメント系

材料およびトバモライトへの分配係数に関して検索することとした。データベースにおい

て Se と Sr は常温以外の高温のデータが存在する核種であった。複数の文献が存在した高

温における Se の分配係数を図 3.1.1-1 に示す。この結果からは、温度の違いによる Se の

分配係数の変化は明確な傾向は見いだせない。それぞれ知見における温度影響の検討結果

を詳細に見ていくこととした。 
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図 3.1.1-1 Se の分配係数（JAEA-SDB） 

 

 杉山と藤田[42]の報告では、OPC、高炉スラグ混合セメント（BFS：OPC/スラグ=1/9）

および C/S の異なる C-S-H（C/S=0.9、1.2、1.8）を用いて熱変成試料を作製し、その試

料について Sr、Se の収着試験を実施している。まず、OPC および BFSC については、

W/C=1.5、室温で 28 日間養生したペーストを作製している。C/S=0.9、1.2、1.8 の C-S-H

は、CaO と SiO2の試薬を用いて室温で 14 日間反応させている。また、C/S=0.9 の C-S-H

を 120℃にて 10 日間加熱することによりトバモライトを得ている。これらの試料のうち

OPC ペースト、BFSC ペーストおよび各 C/S の C-S-H について、熱変成試験を実施して

いる。熱変成試験条件を表 3.1.1-6 に示す。熱変成試験では、各試料を蒸留水および模擬

セメント平衡地下水に浸漬し、室温、40℃、70℃の環境下に 1 ヶ月間置いた。熱変成試験

による特性の変化は、OPC ペーストおよび BFS ペーストにおいて、温度の上昇に伴いエ

トリンガイトが消失した。BFS ペーストを蒸留水に浸漬させた系ではモノサルフェートの

生成が確認されているが、模擬地下水では確認されていない。C-S-H については、XRD

パターンでは温度上昇による変化は見られず、トバモライト等の結晶性鉱物は確認されて

いない。C-S-H については、どの C/S も温度上昇に伴い比表面積の増加し、SEM 観察に

おいても表面状態が変化していることが観察されている。C-S-H の結晶成長等の変化が生

じている可能性を示している。OPC ペーストでも、C-S-H 同様に温度の上昇に伴い比表面

積の増加が見られている。この原因は明確には示されいない。BFS ペーストでは、OPC

ペーストほどではないが、わずかに温度上昇による比表面積の増加が見られている。OPC

および BFS ペーストと比べて C-S-H の比表面積が大きいことは、収着性を考える上で

C-S-H が重要な役割を持つことを示している。 

 

 

 



 3-14 

表 3.1.1-6 熱変成試験条件 

セメント組成 OPC 

BFS：OPC/スラグ=1/9 

温度 室温、40℃、70℃ 

液固比 a：液固比 1 

b：液固比 20 

c：液固比 300 

浸漬液組成 無印：模擬セメント平衡地下水 

W ：蒸留水 

S  ：模擬セメント平衡地下水浸漬、連続撹拌 

 

以上のような変化が見られた試料を用いて、Sr、Se の収着試験を実施している。さらに、

合成したトバモライトについても他の試料と同様に収着試験が実施されている。収着試験

条件を表 3.1.1-7 に示す。 

 

表 3.1.1-7 収着試験条件 

核種 Sr，Se 

試験溶液 
熱変成試料 OPC，BFS：蒸留水、模擬セメント平衡地下水 

熱変成試料 C-S-H，トバモライト：蒸留水 

液固比 50 

温度 室温 

 

Sr 収着の分配係数を C-S-H の表面電位及び C/S の関係で試験結果を整理すると、C-S-H

は、C/S が小さいほど分配係数が大きくなっている。C/S が小さい場合には表面電位が負

となり、C/S＞1 となると表面電位は正となる。Sr はセメント平衡地下水中では陽イオン

として存在するため、C/S が低い場合に収着が起こることとなる。一方、高 C/S 比では、

液相の Ca 濃度が高くなるため競合が起こり、Sr の分配係数が低くなっている可能性もあ

ると考察されている。トバモライトの分配係数は C/S=0.9 の分配係数に近い値を示してい

る。C-S-H の熱変成による影響では、熱変成温度が高いほど分配係数が低下する傾向が見

られた。熱変成の影響による分配係数の変化は、C-S-H の結晶性の変化に起因する等、

C-S-H そのものの変化が要因であると考えられている。OPC および BFS に対する Sr 収

着では、熱変成温度が高くなると分配係数の低下が観察された。この傾向は C-S-H の変化

と類似していることから、これらセメントペーストの収着性能は、主要な水和物である

C-S-H が主に担っているものと考えられる。 

Se 収着の分配係数は、C-S-H の C/S が大きくなるほど分配係数が大きくなる。Se は、

セメント平衡地下水中では陰イオン（試験中の条件下では SeO32-）として存在するため、

表面電位が正を示す高 C/S の方が固相に収着すると報告されている。トバモライトについ

ては、C/S=0.9 の C-S-H と同程度の値を示している。また、熱変成の影響については、C-S-H、

OPC および BFS とも熱変成温度が高くなると、分配係数の減少が確認された。これは、

C-S-H そのものが熱により変質したことが原因であるとされている。OPC、BFS について

は、エトリンガイトの消失も確認されている。エトリンガイトは陰イオンの収着性を有し
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ていることからエトリンガイトの消失も分配係数に影響しているものと考えられている。

BFS のうち、温度が高くなると分配係数が大きくなった条件が一つ観察されている。これ

は、蒸留水の条件であり、固相中にモノサルフェートが確認されている。分配係数の増加

は、モノサルフェートの生成に起因していると報告されている。 

Mace ら[43]は 20℃および 70℃における OPCへの Seの収着試験を行っている。試料は、

W/C=0.43 の OPC ペーストを 20 日間硬化させた後、水酸化カルシウム溶液中で 5 ヶ月間

養生している。その後粉砕し、各温度条件にて変質および収着試験を実施している。収着

試験条件を表 3.1.1-8 に示す。 

 

表 3.1.1-8 収着試験条件 

試料 OPC（試料作製条件：図 3.1.1-23） 

核種 Se 

試験溶液 脱ガス・脱イオン水 

試験温度 20℃、70℃ 

  

試料の作製から変質まで 70℃環境下で実施した固相試料は、20℃の試料よりも比表面積

が小さくなった。鉱物組成では、温度の上昇により、エトリンガイト相が消失し、ハイド

ロガーネット(4CaO･Al2O3･SiO2･4H2O)が現れている。C-S-H はアフィライト(Afwillite：

3CaO･2SiO2･3H2O)へと結晶化したことが確認されている。Se の分配係数は、温度の上昇

に伴い減少する傾向が見られている。温度上昇による分配係数の減少は、C-S-H の結晶化

により、C-S-H の表面収着サイト密度が減少すること、および表面積が減少することで説

明されると考察している。 

以上より、対象とする核種により、熱の影響による分配係数の変化は異なるものと考え

らえる。しかしながら、イオンの収着は、固相側の収着サイトの変化および表面積の変化

により支配されているものと考えられる。熱影響により、結晶化など鉱物の構成がどのよ

うに変化し、固相全体の表面積や収着サイトがどのように変化するかを明らかにすること

で、熱影響が分配係数の与える影響を明確にすることができるものと考えられる。 
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3.1.2 結晶化条件に関する試験 

 

 セメントの水和物である C-S-H の熱変質により結晶化する温度条件に関するデータを取得

するために、合成 C-S-H による定温度試験を実施した。 

 

(1) C-S-H の作製 

 合成 C-S-H の作製条件を表 3.1.2-1 に示す。C-S-H の C/S は、C/S=0.83、1.1、1.4 の 3

水準とし、合成温度を 50℃とした。材料をすべて所定の条件となるように密閉ボトルに入

れ、50℃の恒温槽中でC-S-Hを合成した。密閉ボトルは、2, 3日に 1回程度の割合でハンド

シェイクにより振とうした。合成した C-S-H は、XRD により Ca(OH)2のピークが検出され

ないことを確認し、定温度試験に供した。 

 

表 3.1.2-1 C-S-H の合成条件 

項  目 条  件 

材料 

・Ca 源：Ca(OH)2 

・Si 源：アエロジル（非晶質の活性シリカ） 

・水：イオン交換水 

組成 C/S=0.83、1.1、1.4 

液相/固相 重量比 L/S=30 

合成温度 50℃ 

 

(2) 合成 C-S-H の定温度試験 

1)   試験条件 

前項で作製した C/S=0.83 及び 1.1 の C-S-H を表 3.1.2-2 に示す条件で定温試験を開始

した。養生温度は、70℃、80℃、90℃の他、比較として 50℃の条件も加えた。養生期間

は、1w、4w、6w、8w とした。なお、50℃の条件は、養生期間を 4w および 8w とした。 

 

表 3.1.2-2  C-S-H の定温度試験の条件 

試料名 C/S 養生温度 0w(初期) 1w 4w 6w 8w 

CS083-50 

0.83 

50℃ 

○ 

 ○  ○ 

CS083-70 70℃ ○ ○ ○ ○ 

CS083-80 80℃ ○ ○ ○ ○ 

CS083-90 90℃ ○ ○ ○ ○ 

CS11-50 

1.1 

50℃ 

○ 

 ○  ○ 

CS11-70 70℃ ○ ○ ○ ○ 

CS11-80 80℃ ○ ○ ○ ○ 

CS11-90 90℃ ○ ○ ○ ○ 

CS14-50 

1.4 

50℃ 

○ 

― ― ― ― 

CS14-70 70℃ ― ― ― ― 

CS14-80 80℃ ― ― ― ― 

CS14-90 90℃ ― ― ― ― 
  ○：XRD 測定を実施する水準 
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2)   試験項目 

  a. XRD の測定 

反応の進行程度を確認するために、また、次項の C-S-H の結晶化度を評価するため

に表 3.1.2-2 に示した水準の試料の XRD 測定を実施した。 

 

  b. C-S-H の結晶化度評価 

XRD の測定結果より、C-S-H の結晶化度を求め、その上で養生時間を考慮して、

結晶化速度について検討した。XRD 測定結果を基に、Scherrer の式(1)より結晶子径

の大きさを求めた。 

 





cos
KD    (1) 

D：結晶子径の大きさ（Å） 

K：形状因子（K=0.9） 

λ：X 線波長（Cu Kα：1.54Å） 

β：半値幅 

θ：回折角 

 

本検討においては、合成トバモライトを結晶化度 100%と仮定し、トバモライトの

結晶子径の大きさに対する C-S-H の結晶子径の大きさの割合を求め、C-S-H の結晶化

度とした。本検討において基準とした合成トバモライト試料の XRD パターンを図 

3.1.2-1 に示す。結晶子径を求めるための測定対象とするピークは、2θ=7.8°(002)、

2θ=16.2°(101)、2θ=28.9°(220)とした。 
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↓

 

図 3.1.2-1 合成トバモライトの XRD パターン 



 3-18 

(3) 試験結果 

1) C-S-H（0w）の XRD 

 合成期間 1 週間の XRD 測定結果を図 3.1.2-2 に示す。C/S=0.83 および 1.1 の条件では、

合成期間 1 週間で Ca(OH)2 のピークが検出されなかった。材料が反応したと判断し、

C/S=0.83 および 1.1 については、定温度試験を開始した。C/S=1.4 の場合、Ca(OH)2のピ

ークが検出されたことから合成反応を継続することとした。 

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60

強
度

(c
o
u
n
t)

2θ (°)Cu-Kα

CS14

CS11

CS083

↓

↓
↓

↓

 

図 3.1.2-2 初期 C-S-H の XRD 測定結果 

（図中の↓は Ca(OH)2 のピーク） 

 

2) 定温度試験後の C-S-H の XRD 

 所定の条件で養生した C-S-H の XRD 測定結果を図 3.1.2-3～図 3.1.2-10 に示す。 

 C/S=0.83、50℃の条件では変化が見られなかった。70℃では、4w において若干の変化

が現れ、6w および 8w ではそれほど大きな変化は認められなかった。80℃および 90℃で

は、4w 以降において、トバモライトの結晶化によるピークが現れた。 

 C/S=1.1 では、6w までは、いずれの養生温度においても変化が認められなかった。8W

になると、70℃、80℃、90℃でピークが出現している。ピークが小さいため、明確に同定

することは難しいが、トバモライトとは違う鉱物の可能性が高い。 
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図 3.1.2-3 C/S=0.83、50℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-4 C/S=0.83、70℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-5 C/S=0.83、80℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-6 C/S=0.83、90℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-7 C/S=1.1、50℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-8 C/S=1.1、70℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-9 C/S=1.1、80℃養生の C-S-H の XRD 
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図 3.1.2-10 C/S=1.1、90℃養生の C-S-H の XRD 
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3) C-S-H の結晶化度の評価 

  a. C/S=0.83 の C-S-H の結晶化 

C/S=0.83 の試料について、2θ=7.8°(002)のピークの XRD 測定結果を図 3.1.2-11

に示す。図中には同条件で測定した合成トバモライトのピークを合わせて示した。 

2θ=7.8°のピークについては、すべての試料を対象として結晶子径の大きさを求

めた。なお、80℃養生の 4w、6w、8w については、合成トバモライトのピークとは

異なり、2θ=6.3°にピークが現れている。合成トバモライトは 11Å-トバモライトで

あるが、80℃養生においては、14Åのトバモライトを生成しているものと考えられる。

今回の検討においては、底面間隔の違いは考慮せず、d=14Åに見られるピークを対象

に結晶子径を求めた。 
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図 3.1.2-11 C/S=0.83, 2θ=7.8°(002)の XRD 測定結果 
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2θ=16.2°(101)のピークの XRD 測定結果を合成トバモライトのピークと合わせて

図 3.1.2-12 に示す。 

2θ=16.2°(101)のピークにおいては、まったくピークが確認できない試料があった。

この範囲のピークにおいては、ピークが検出できる試料のみを対象に結晶子径の大き

さを求めた。 
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図 3.1.2-12 C/S=0.83, 2θ=16.2°(101)の XRD 測定結果 
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C/S=0.83 の試料について、2θ=28.9°(220)のピークの XRD 測定結果を合成トバ

モライトのピークと合わせて図 3.1.2-13 に示す。 

2θ=28.9°(220)のピークにおいては、結晶化が進んでいない試料については 30.1°

付近のピークとの分離が困難である。θ=28.9°と 30.1°の 2 つのピークが確認でき

た試料のみを対象として結晶子径の大きさを求めた。 
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図 3.1.2-13 C/S=0.83, 2θ=28.9°(220)の XRD 測定結果 
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各試料の結晶子径および結晶化度を表 3.1.2-3 に示す。反応時間と結晶子径の大き

さの関係を図 3.1.2-14～図 3.1.2-16 に示す。 

2θ=7.8°のピークにおいて、50℃および 70℃の試料は、初期試料と比較して変化

が少なかった。90℃養生では少し結晶子径が大きくなった。80℃養生では、4w およ

び 6w で合成トバモライトの結晶子径よりも大きな値ととり、結晶化度が 100%を超

えた結果となった。14Å-トバモライトのピークを対象としたことが影響したものと考

えられる。 

2θ=16.2°および 2θ=28.9°では概ね類似した傾向が認められ、温度が高いほど結

晶子径が大きく、反応時間が長い方が結晶子径は大きくなった。2θ=28.9°において

は、90℃養生であると 6w の試料の結晶化度が 100%を超え、合成トバモライトの結

晶子径と同じ程度の大きさを示した。対象とするピークにより結晶子径の成長速度に

違いが見られる結果となった。 

 

表 3.1.2-3 C/S=0.83 の結晶子径および結晶化度 

ピーク 2θ=7.8°(002) 2θ=16.2°(101) 2θ=28.9°(220) 

養生温度 
 

時間 

半値幅 

°(2θ) 

回折角 

°(2θ) 

結晶子

径（Å） 

結晶 

化度 

半値幅 

°(2θ) 

回折角 

°(2θ) 

結晶子

径（Å） 

結晶 

化度 

半値幅 

°(2θ) 

回折角 

°(2θ) 

結晶子

径（Å） 

結晶 

化度 

初期試料（0w） 0.92 7.34 86 0.45 － － － － － － － － 

50℃ 
4W 0.98 7.24 81 0.42 － － － － － － － － 

8w 0.89 7.22 89 0.46 － － － － － － － － 

70℃ 

1w 0.89 7.31 89 0.46 － － － － － － － － 

4w 0.95 7.20 84 0.43 0.63 16.23 127 0.43 0.47 29.11 174 0.66 

6w 1.30 7.15 61 0.32 0.66 16.18 122 0.41 0.43 29.08 189 0.72 

8w 1.08 7.15 74 0.38 0.55 16.19 146 0.49 0.41 29.75 200 0.76 

80℃ 

1w 0.88 7.30 91 0.47 0.59 16.25 136 0.46 0.75 29.10 109 0.42 

4w 0.45 6.39 177 0.91 0.44 16.15 182 0.62 0.40 29.02 204 0.78 

6w 0.39 6.34 206 1.06 0.42 16.14 190 0.64 0.36 29.00 227 0.86 

8w 0.62 6.57 128 0.66 0.44 16.13 183 0.62 0.37 29.00 223 0.85 

90℃ 

1w 0.88 7.44 91 0.47 0.50 16.22 162 0.55 0.48 29.07 169 0.65 

4w 0.68 7.55 116 0.60 0.41 16.14 198 0.67 0.33 28.97 247 0.94 

6w 0.70 7.61 113 0.58 0.36 16.17 225 0.76 0.31 29.03 268 1.02 

8w 0.65 7.64 123 0.63 0.33 16.13 244 0.83 0.29 29.03 286 1.09 

合成トバモライト 0.41 7.92 194 1.00 0.27 16.27 295 1.00 0.31 29.09 262 1.00 

－：ピークが確認できないため計算は未実施 
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図 3.1.2-14 C/S=0.83, 2θ=7.8°(002)の結晶子径 

 

 

100

150

200

250

300

350

400

0 10 20 30 40 50 60

結
晶

子
サ

イ
ズ

（
Å

）

合成期間 (日)

70℃

80℃

90℃

ﾄﾊﾞﾓﾗｲﾄ

(1 0 1)

 

図 3.1.2-15 C/S=0.83, 2θ=16.2°(101)の結晶子径 
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図 3.1.2-16 C/S=0.83, 2θ=28.9°(220)の結晶子径 

 

  b. C/S=1.1 の C-S-H の結晶化 

C/S=1.1 の試料について、XRD 測定結果を図 3.1.2-11～図 3.1.2-13 に示す。図中

には同条件で測定した合成トバモライトのピークを合わせて示した。 

C/S=1.1 では、トバモライトの 2θ=7.8°のピークは、70℃、80℃、90℃養生の試

料においては 7.8°ではなく 2θ=8.5°付近に現れている。このピークだけでは、断言

できないがジェナイトのピークであると考えられる。本検討においては、基準となる

試料をトバモライトとしているため、C/S=1.1 については結晶子径までは算出しなか

った。 

2θ=16.2°のピークにおいては、まったくピークが確認できないため、計算は実施

しなかった。 

2θ=28.9°のピークにおいても、30.1°付近のピークとの分離ができないため今回

は結晶子径の大きさは求めなかった。 

C/S=1.1 では、90℃養生でもピークが明確とならず、C/S=0.83 の条件と比較すると

結晶化は進んでいないものと考えられた。 
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図 3.1.2-17 C/S=1.1, 2θ=7.8°(002)の XRD 測定結果 
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図 3.1.2-18 C/S=1.1, 2θ=16.2°(101)の XRD 測定結果 
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図 3.1.2-19 C/S=1.1, 2θ=28.9°(220)の XRD 測定結果 
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  c. 結晶化速度 

結晶子径の測定結果から、C-S-H の結晶化温度について求めることを試みた。今回

得られた結果の中で、養生温度および反応時間に対して結晶子径の変化が最も見られ

た C/S=0.83、2θ=16.2°の結果を用いた。 

図 3.1.2-20 に結晶子径と合成期間の関係を線形で近似した結果を、図 3.1.2-21 に

結晶子径と合成期間の関係を対数近似とした結果を示す。各温度で得られた傾きは結

晶成長速度定数とし、温度の関係で図 3.1.2-22 の様に示すと、結晶成長速度定数が 0

となる Y 切片から結晶化温度が求められると考えられる。 

以上の様に結晶化温度の評価方法を検討したが、定温度の試験のデータ取得点数が

少なく、C-S-H の結晶化あるい結晶成長晶速度について不明な点が多い。また、今回

のデータのみでは、結晶成長が線形的に進むかの判断も難しいことから、さらに定温

度試験で C-S-H の結晶化のデータを取得し、今回検討した評価手法に関して検討し結

晶化温度を評価する必要性がある。 
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図 3.1.2-20 結晶子径と合成期間の関係（線形近似） 
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図 3.1.2-21 結晶子径と合成期間の関係（対数近似） 
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図 3.1.2-22 結晶成長速度定数による結晶化温度の同定方法案 
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3.1.3 熱影響を受けた経年コンクリートの分析 

 

 平成 24 年度までの経年コンクリートの調査研究において、数 10 年間熱影響を受けたコンク

リートでは、C-S-H の Ca/Si モル比（以下、C/S）の低下および C-S-H の結晶化などの現象が

確認された。ここでは、C-S-H の結晶化条件に関する情報を収集するために、平成 24 年度ま

でに採取した経年コンクリート試料を使用して、熱影響の違いにより水和物や骨材－ペースト

界面などの微細組織にどのような違いがあるかを確認するために、微細組織の観察を実施した。

また、経年コンクリート試料中の C-S-H の Ca/Si モル比（以下、C/S）を定量し、C/S の変化

を評価した。 

 

(1) 試験方法 

1) コンクリート試料 

 分析対象とする経年コンクリート試料は、表 3.1.3-1 に示す以下の①～④の 4 試料とし

た。なお、比較のために熱影響を受けていない経年コンクリートについても分析を行った。

コンクリート試料の写真を図 3.1.3-1~図 3.1.3-4 に示す。 

 

表 3.1.3-1 分析対象とした経年コンクリート試料  

No. 試料名 試料の条件 

① 33 熱影響あり 1933 年製造（昭和 8 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 

② 60 熱影響あり 1960 年製造（昭和 35 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 

③ 59 熱影響あり 1959 年製造（昭和 34 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 

④ 33 熱影響なし 1933 年製造（昭和 8 年）の熱影響を受けていないコンクリート試料 
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図 3.1.3-1 1933 年製造（昭和 8 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 

 

 

 

図 3.1.3-2 1960 年製造（昭和 35 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 
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図 3.1.3-3 1959 年製造（昭和 34 年）の熱影響を受けたコンクリート試料 

 

 

 

図 3.1.3-4 1933 年製造（昭和 8 年）の熱影響を受けていないコンクリート試料 
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2) 試験項目 

  a. 粉末 X 線回折（XRD）による鉱物の同定 

SEM 観察を実施する試料の周辺の粗骨材を除いたモルタル部分を採取した。モル

タル試料は、細骨材をできる限り取り除くように微粉砕し、XRD による鉱物の同定を

実施した。 

  b.走査型電子顕微鏡（SEM）による組織観察 

 4 種類のコンクリート試料からモルタル部分を採取し、SEM による微細組織の観察

を実施した。試料表面には、導電性を確保するための Pt-Pd を蒸着した。 

  c. C-S-H の C/S 比の定量 

 4 検体の試料について、Ca および Si について EPMA によりマッピング分析を実施

した。試料は、4cm×4cm×2cm の大きさに切り出し、4cm×4cm の正方形部分を分

析面とした。分析面は、鏡面研磨を行い、カーボン蒸着をした。分析条件を以下に示

す。 

・分析範囲：400×400μm，1 ピクセルのサイズ：1×1μm，プローブ径：<0.5μm 

・1 試料につき 5 視野についてマッピング分析を実施し、得られた Ca および Si の

分析結果より、コンクリート中の C-S-H に相当する部分の C/S を算出した。 

  d. 骨材－ペースト界面の観察 

骨材とペースト界面における微細組織の観察を SEM より実施した。また、後述の

研磨試料を用いて、背面反射電子像による観察も実施した。研磨試料は、骨材－ペー

ストに生じている反応を明らかにするために 1 視野においてマッピング分析を実施し、

界面の Ca および Si の濃度分布を測定した。 

・分析範囲：200×200μm，1 ピクセルのサイズ：0.5×0.5μm，プローブ径：<0.5μm 

 

(2) 試験結果 

1) XRD による鉱物の同定 

 コンクリート試料の XRD 測定結果を図 3.1.3-5～図 3.1.3-8 に示す。 

 1933 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（33 熱影響あり）の試料では、トバモラ

イトのピークが確認された。トバモライトの他は、骨材に起因する石英、斜長石（アルバ

イト）、モスコバイト、クロライトのピーク、およびカルサイトが同定された。カトアイト

のピークも同定されたが、メインとなるピークのみで明確には表れていない。 

 1960 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（60 熱影響熱あり）においてトバモライ

トのピークが確認された。しかし、33 熱影響あり試料と比較すると、明らかに 60 熱影響

熱ありの方がトバモライトのピークは小さく、結晶化としては進んでいないことが推測さ

れる。その他同定された鉱物としては、33 熱影響ありの試料と同じであり、骨材に起因す

るピークとカルサイト、カトアイトであった。 

 1959 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（59 熱影響あり）では、明確にトバモラ

イトのピークは確認されなかった。59 熱影響ありの試料では、エトリンガイトのピークが

確認されたことが特徴的である。その他の鉱物は、骨材、カルサイトであった。 
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 1933 年製造 熱影響を受けていないコンクリート試料（33 熱影響なし）ではトバモライ

トのピークは確認されず、29°付近の C-S-H のハローのピークが確認された。33 熱影響

なしの試料では、ピークは小さいがポルトランダイトが確認された。その他は、骨材およ

びカルサイトが確認された。 
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図 3.1.3-5 33 熱あり試料の XRD 測定結果 
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図 3.1.3-6 60 熱あり試料の XRD 測定結果 
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図 3.1.3-7 59 熱あり試料の XRD 測定結果 
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図 3.1.3-8 33 熱なし試料の XRD 測定結果 

 

 次に、C-S-H の結晶化度の違いを比較するために、7.8°付近のトバモライトのピークと

29°付近の C-S-H のピークを各試料で比較した図を図 3.1.3-9 に示す。7.8°付近のトバ

モライトのピークは、33 熱影響ありと 60 熱影響ありの試料のみに見られ、59 熱影響あり

および 33 熱影響なしの試料には表れていない。しかしながら、29°付近のトバモライト

のピークに着目すると、33 熱なし試料では、カルサイトのピーク以外は山なりのハローの

ピーク形状であるが、59 熱あり試料では、トバモライトと同じ角度にピークが出現してい

る様子が見られた。このことから、59 熱影響ありの試料も、明確なトバモライトのピーク

は見られなかったが、熱影響を受けていない試料よりも C-S-H の結晶化が進んでいる状態

であることが考えられる。 
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図 3.1.3-9 7.8°および 29°のピークの比較 

 

2) SEM による組織観察 

 1933 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（33 熱あり）の SEM 写真および EDS

による分析結果を図 3.1.3-10～図 3.1.3-12 に示す。33 年熱あり試料では、5μm 程度の板

状の結晶が折り重なり、カードハウス構造となっている部分が多数見られた。板状結晶を

EDS により定性分析をした結果、検出元素成分は、Ca、Si および O であり、板状結晶は

カルシウムシリケート水和物であると推定される（図 3.1.3-11）。また、後述の XRD 測定

結果ではトバモライトのピークが確認されていることから、この板状結晶は、C-S-H がト

バモライトへと変化したものであると考えられる。 

 1960 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（60 熱あり）の SEM 写真を図 3.1.3-13

～図 3.1.3-15 に示す。60 熱あり試料においても、板状結晶がカードハウス構造を形成し

ている箇所が見られたが、33 熱あり試料と比較すると、60 熱あり試料の板状結晶は、薄

く、小さいものであった。また、その結晶が見られる部分も 33 熱あり試料より少なかっ

た。板状結晶の定性分析結果では、Ca、Si、O、Al が検出された。Al のピークは小さい

ことから、板状結晶のおもな成分は Ca と Si であり、カルシウムシリケート水和物である

と判断される。後述の XRD 測定結果と合わせて考えると、この結晶はトバモライトであ

ると推定される。 

 1959 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（59 熱あり）の SEM 写真を図 3.1.3-16

～図 3.1.3-19 に示す。59 熱あり試料においても多数のカード状の結晶が観察された。そ

の結晶の大きさは、1～2μm 程度であり、60 熱あり試料よりも小さかった。定性分析の結

果、Ca、Si が主要な成分であり、カルシウムシリケート水和物であった。このような結晶

は、試料の全体的に見られた。XRD の結果では、トバモライトの明確なピークが検出され

ないことから、C-S-H であると判断される。ただし、熱影響を受けていない C-S-H よりも

結晶化していると考えられる。本試験結果では、結晶が十分大きく成長していないため、

XRD でトバモライトとしてピークが確認できなかったことが考えられる。60 熱影響あり
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と 59 熱影響ありの試料では、XRD によるトバモライトのピークの有無の違いはあったが、

両者とも熱の影響により C-S-H の結晶化が進みつつある状態と考えられる。 

 1933 年製造 熱影響を受けていないコンクリート試料（33 熱なし）の SEM 写真を図 

3.1.3-20 および図 3.1.3-21 に示す。33 熱なし試料の C-S-H は、針状から板状組織となっ

ている。その大きさは熱影響を受けたコンクリートに比較すると小さく、明確にカードハ

ウス構造を形成している箇所は見当たらなかった。 
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図 3.1.3-10 33 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 1） 

 

 

図 3.1.3-11 33 熱影響あり試料の EDS による定性分析（分析点：EDS-1） 

＊EDS-1 

kev 

検出成分：Ca，Si，O 
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図 3.1.3-12 33 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 2） 
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図 3.1.3-13 60 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 1） 

 

 

図 3.1.3-14 60 熱影響あり試料の EDS による定性分析（分析点：EDS-2） 

＊EDS-2 

kev 

検出成分：Ca，Si，O，

Al 
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図 3.1.3-15 60 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 2） 
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図 3.1.3-16 59 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 1） 

 

 

図 3.1.3-17 59 熱影響あり試料(視野 1)の EDS による定性分析（分析点：EDS-3） 

＊EDS-3 

kev 

検出成分： 
Ca，Si，O，Al 
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図 3.1.3-18 59 熱影響あり試料の SEM 写真（視野 2） 

 

 

図 3.1.3-19 59 熱影響あり試料(視野 1)の EDS による定性分析（分析点：EDS-4） 

＊EDS-4 

検出成分：Ca，Si，O，Al，Mg 

kev 
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図 3.1.3-20 33 熱影響なし試料の SEM 写真（視野 1） 
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図 3.1.3-21 33 熱影響なし試料の SEM 写真（視野 2） 

 

3) C-S-H の C/S 比の定量 

 EPMA による Ca および Si のマッピング分析、分析結果より算出した C/S の結果を図 

3.1.3-22～図 3.1.3-25 に示す。分析は、1 試料につき 5 視野（P1～P5 とする）について

実施した。図中に示した反射電子像は、マッピング分析をした同一の視野であり、図中の

点線枠内が分析範囲に相当する。 
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反射電子像 C/S CaO（カラーバー：wt%） SiO2（カラーバー：wt%） 

P1 
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図 3.1.3-22 33 熱影響あり試料の EPMA 測定結果 

（反射電子像の点線枠内が EPMA 分析範囲） 
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反射電子像 C/S CaO（カラーバー：wt%） SiO2（カラーバー：wt%） 

P1 
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図 3.1.3-23 60 熱影響あり試料の EPMA 測定結果 

（反射電子像の点線枠内が EPMA 分析範囲） 
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反射電子像 C/S CaO（カラーバー：wt%） SiO2（カラーバー：wt%） 
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図 3.1.3-24 59 熱影響あり試料の EPMA 測定結果 

（反射電子像の点線枠内が EPMA 分析範囲） 
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反射電子像 C/S CaO（カラーバー：wt%） SiO2（カラーバー：wt%） 

P1 
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図 3.1.3-25 33 熱影響なし試料の EPMA 測定結果 

（反射電子像の点線枠内が EPMA 分析範囲） 
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 同一試料で 5 視野分析を行ったが、いずれの試料も比較的近い結果が得られた。4cm×

4cm の狭い範囲内での分析であることから、各視野での差異はあまり見られなかったもの

と考えられる。 

 試料間の C/S の差異においては、33 熱影響ありの試料が他の試料よりも明らかに C/S

が低い結果となった。33 熱影響あり以外の 3 試料については、カラーバーの緑から白の範

囲で分布し、明確な違いを表すことは難しい。そこで、C/S を 0.02 の範囲で分割し、ピク

セル数の頻度分布として示した。C/S とピクセル数の関係を図 3.1.3-26～図 3.1.3-29 に示

す。図中には、ピークが出現している幅を C/S で示した値も記載した。また、最頻値に相

当する C/S 値を表 3.1.3-2 に示す。 

 33 熱影響ありの試料は、平均で C/S=0.84 となり他の 3 試料よりも低い値を示した。ま

た、その値は、トバモライトの C/S=0.83 に近い値となった。他の 3 試料はいずれも

C/S=1.32 付近の近い値を示した。その中でも、最も古い 33 熱影響なしの試料の C/S が最

も低い傾向にあった。図より、33 熱影響ありの試料は、C/S が 0.7～1.0 の範囲にピーク

があり、この範囲の C/S を持つ C-S-H が分布していると言える。一方、60 熱影響ありの

試料では C/S が 1.1～1.8、59 熱影響ありの試料では 1.0～1.7 の範囲にピークが見られた。

60 熱影響ありおよび 59 熱影響ありは、ピーク幅が 33 熱影響ありよりも広く、33 熱影響

ありの試料よりも広い範囲の C/S も持つ C-S-H が分布していることが考えられる。また、

33 熱影響なしの試料の C/S は、1.2～1.7 と比較的狭い範囲にピークが見られた。33 熱影

響なしの試料は、33 熱影響ありと同じ施工のコンクリートであるため、組織に類似性があ

る可能性が考えられる。 

 以上の結果より、C-S-H 結晶化の進んでいる 33 熱影響ありより、結晶化に C/S の低下

が影響しており、33 熱影響なしの C/S を比較すると、熱影響により C/S の低下が促進さ

れたことが推察される。また、配合の違いもあるが、33 熱影響ありと 60 熱影響ありを比

較すると、C/S の低下に時間が関係することも推察される。また、60 熱影響ありと 59 熱

影響ありを比較すると、ほぼ同一期間の熱影響を受け、同程度の C/S に低下しているのに

も関わらず、結晶化の進行の程度に大きな差がある。今回得られた EPMA の分析結果で

は、各試料間の差異は、Ca よりも Si の濃度に差が大きく見られた。Si 濃度の違いが C/S

比の低下の違いに影響しているが、温度、時間以外の C/S 低下の原因について、さらなる

検討が必要と考えられる。 

 

表 3.1.3-2 ピクセル数により求めた最頻値の C/S 値 

試料名 P1 P2 P3 P4 P5 平均値 

33 熱影響あり 0.86 0.86 0.82 0.82 0.84 0.84 

60 熱影響あり 1.34 1.40 1.36 1.36 1.36 1.36 

59 熱影響あり 1.32 1.34 1.28 1.34 1.34 1.32 

33 熱影響なし 1.24 1.32 1.32 1.32 1.36 1.31 
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図 3.1.3-26 33 熱影響あり試料 C/S とピクセル数の関係 

（C/S=0.02 毎に分割した頻度分布、図中矢印はピーク幅を C/S で示す。） 
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図 3.1.3-27 60 熱影響あり試料 C/S とピクセル数の関係 

（C/S=0.02 毎に分割した頻度分布、図中矢印はピーク幅を C/S で示す。） 
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図 3.1.3-28 59 熱影響あり試料 C/S とピクセル数の関係 

（C/S=0.02 毎に分割した頻度分布、図中矢印はピーク幅を C/S で示す。） 
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図 3.1.3-29 33 熱影響なし試料 C/S とピクセル数の関係 

（C/S=0.02 毎に分割した頻度分布、図中矢印はピーク幅を C/S で示す。） 

 

 

 

 

 

 



 3-57 

4) 骨材－ペースト界面の観察 

 骨材とセメントペースト界面の SEM による観察では、いずれの試料においても骨材と

セメントペーストが反応しているような特徴的な様子は明らかに捉えることができなかっ

た。そこで、研磨試料による背面反射電子像による観察も同時に実施した。観察結果を図 

3.1.3-30～図 3.1.3-37 に示す。 

 33 年熱影響ありの試料では、セメントペーストと骨材との界面において、反応リムのよ

うな相が確認された（図 3.1.3-31）。EPMA によるマッピング分析の結果より、この部分

は、C-S-H が形成されていると考えられるが、骨材から離れた部分に比べ C/S が低くなっ

ている様子が観察された。 

 60熱影響ありの試料では、33年熱影響ありの試料に見られたような反応相は見られず、

特徴的な様子は観察されなかった（図 3.1.3-33）。 

 59 熱影響ありの試料についても、セメントペースト－骨材界面に限られて見られるよう

な組織は観察されなかった（図 3.1.3-35）。 

 33 年熱影響なしの試料においても、33 熱影響ありの試料で確認されたセメントペース

ト－骨材界面の反応相は確認されなかった（図 3.1.3-37）。両者は 1933 年に製造されたコ

ンクリートであり、材料に関してはほぼ同じ特性のものが供されていると推定される。こ

のセメントペースト－骨材界面で観察された違いは、環境条件としては影響が大きいと考

えられる熱影響に起因し、生じていることが推測される。 

 以上の結果より、C-S-H の C/S 低下の原因として推定していた、骨材からの Si の供給

は、骨材の周囲の C-S-H の低下が試料によっては必ずしも顕著ではないため、本観察から

は、C/S 低下の原因を説明することは難しいと考えられる。C/S 低下の原因は、C-S-H の

結晶化条件に大きく関係することから、3)の結果も踏まえ、未水和セメント鉱物からの Si

の供給等、多角的な原因の推定や詳細な分析の必要性があると考えられる。 
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図 3.1.3-30 33 熱影響あり試料の骨材－ペースト界面の SEM 写真 
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図 3.1.3-31 33 熱影響あり 骨材－ペースト界面の背面反射電子像 

 

 
a-1 反射電子像(枠内：マッピング分析) 

 
a-1 C/S 

 
a-1 CaO（カラーバー：%） 

 
a-1 SiO2（カラーバー：%） 

 
a-2 反射電子像 

 
a-3 反射電子像 
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図 3.1.3-32 60 熱影響あり試料の骨材－ペースト界面の SEM 写真 
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図 3.1.3-33 60 熱影響あり 骨材－ペースト界面の背面反射電子像 

 
a-1 反射電子像(枠内：マッピング分析) 

 
a-1 C/S 

 
a-1 CaO（カラーバー：%） 

 
a-1 SiO2（カラーバー：%） 

 
a-2 反射電子像 

 
a-3 反射電子像 
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図 3.1.3-34 59 熱影響あり試料の骨材－ペースト界面の SEM 写真 
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図 3.1.3-35 59 熱影響あり 骨材－ペースト界面の背面反射電子像 

 
a-1 反射電子像(枠内：マッピング分析) 

 
a-1 C/S 

 
a-1 CaO（カラーバー：%） 

 
a-1 SiO2（カラーバー：%） 

 
a-2 反射電子像 

 
a-3 反射電子像 
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図 3.1.3-36 33 熱影響なし試料の骨材－ペースト界面の SEM 写真 
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図 3.1.3-37 33 熱影響あり 骨材－ペースト界面の背面反射電子像 

 
a-1 反射電子像(枠内：マッピング分析) 

 
a-1 C/S 

 
a-1 CaO（カラーバー：%） 

 
a-1 SiO2（カラーバー：%） 

 
a-2 反射電子像 

 
a-3 反射電子像 
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3.1.4 まとめ 

 人工バリアの長期挙動評価における初期値の設定を検討するにあたり、平成 24 年までに経

年コンクリートの検討で確認されたセメント水和物の C-S-H の結晶化の影響が考えられるこ

とから、結晶化条件や特性値への影響について、文献調査及び試験を実施し、今後の検討に資

する情報の収集を行った。以下にその結果を示す。 

 

(1) 熱影響の初期値への影響に関する文献調査 

 文献調査より、55℃においても数年単位での反応により C-S-H の結晶化によりトバモライ

トの生成が確認されている。温度が低いほど結晶化に要する時間は長くなることがわかった。

また、Si⇆Al置換あるいは層間にアルカリイオンを含む場合は、C-S-Hの結晶構造に影響し、

この結晶構造が結晶化へ強く依存していることが考えられる。初期値の設定を提案するにあ

たり、C-S-H が結晶化する温度、Al が含まれるフライアッシュ等の混合セメントを使用等の

材料の結晶化への影響、文献で見られた合成 C-S-H の結晶化だけでなく、コンクリート中で

の C-S-H の結晶化について明らかにしていく必要性がある。 

 セメント系材料が高温環境下において強度特性や細孔構造などの変化が確認されている報

告が、文献調査より得られた。しかし、C-S-Hが結晶化した時の物性値の変化を検討した報

告は得られなかった。セメント系材料の C-S-H が結晶化した状態での物性値を把握する必

要性があると考えられる。 

 

(2) 結晶化条件に関する試験 

 セメント系材料において結晶化が確認された C-S-H を合成し、結晶化温度を確認する定温

度試験を実施した。その結果、Ca/Si モル比(C/S)が 0.83 の合成 C-S-H は、70℃、80℃、90℃

の条件で 8 週間保管した場合に結晶化の進行が確認された。55℃の条件では結晶化が確認さ

れなかった。C/S が 1.1 の場合は、保管期間 8 週までは 55℃～90℃の条件において結晶化は

確認されなかった。本試験における C-S-H の結晶化はまだ進行する可能性があるが、結晶化

の条件は、C/S がトバモライトの C/S の 0.83 に近いこと、70℃以上であることが考えられ

る。このことから、OPC の C-S-H の C/S が 1.8 程度であることから、C/S が 0.83 程度に低

下すること及び温度が結晶化の条件となると考えられる。今後も試験を継続して結晶化条件

に関して、信頼性を高める必要性がある。 

 定温度試験の結果より結晶化温度の評価方法を検討した。結晶化速度定数を算定し、結晶

化温度を評価する手法を検討したが、結晶の成長に異方性があること、定温度試験のデータ

が少ないことから、試験を継続してデータを取得して本方法を検討し、結晶化温度を評価す

る必要性がある。 

 

(3) 熱影響を受けた経年コンクリートの分析 

平成 24 年度までの調査研究において、50～80 年間熱影響を受け、C-S-H の結晶化などの

現象が確認された経年コンクリートについて分析を実施することにより、結晶化条件に関わ

る情報を収集した。 
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分析の結果、1933 年に製造され、熱影響を受けたコンクリート試料（33 熱影響あり）の

試料では、XRD においてトバモライトのピークが明確に確認された。この試料の C-S-H の

C/S は、トバモライトの C/S=0.83 に近い値を示した。また、SEM による水和組織観察にお

いても、5μm 程度の大きさの板状結晶がカードハウス構造を成すように生成している箇所

多く認められた。この試料に関して、C-S-Hの結晶化が進み、トバモライトを生成した判断

される。1960 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（60 熱影響あり）の試料では、XRD

によりトバモライトのピークは確認されたものの 33 熱影響ありの試料よりもピークは小さ

かった。C-S-H の C/S も C/S=1.36 程度であり、トバモライトの C/S よりが高い値を示した。

水和組織観察では、トバモライトと考えられる板状の結晶は確認されたが、観察できる頻度

としては少なかった。この試料においては、33 熱影響ありの試料ほどは結晶化が進んでい

ない状態であると判断された。1959 年製造 熱影響を受けたコンクリート試料（59 熱影響あ

り）の試料では、XRD ではトバモライトは確認されなかった。SEM による微細組織観察で

は、大きさは小さいがトバモライトのような板状結晶が多くの範囲で確認された。トバモラ

イトの明確なピークは認められないが、熱影響を受けていない C-S-H よりも結晶化してい

ると考えられた。本試験結果では、結晶が十分大きく成長していないため、トバモライトと

してピークが確認できなかったことが考えられる。 

以上の経年コンクリートの詳細な分析結果より、3.1.1の文献調査及び 3.1.2の試験により

確認された、合成 C-S-H で熱影響により結晶化する現象のみならず、コンクリート中の

C-S-H についても結晶化が進行に関する情報が得られた。コンクリート中での C-S-H の結

晶化は、必ずしも均一に起こるのではなく、部分的な結晶化から時間の経過に伴い徐々に増

えていくこと、また、時間の経過に伴い、結晶が成長していくことが確認された。結晶化が

進行しているコンリートの C/S は、通常のコンクリートの C/S よりも低下し、最も結晶化が

進行している試料は、トバモライトの C/S である 0.83 に近いことも定量的に確認でき、C/S

の低下が結晶化の条件に関わることわかった。よって、C/S の低下は、C-S-H の結晶化の条

件となり、これには温度、時間が関連することがわかった。加えて、C/S の低下は、骨材か

らの Si の供給等の何らかの化学的な変化も関連し、これも結晶化の条件となる。本検討での

分析では Si の供給源の特定には至らなかったことから、今後、多角的な原因推定や詳細な分

析の必要性があると考えられる。 
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3.2 施工方法の初期値への影響に関する検討 

 

 処分施設に用いるセメント系材料の長期挙動評価に関する研究では、性能評価に資するデー

タおよび解析手法が整備・構築されつつあり、それらのデータ、手法に基づいたバリア材料と

しての長期挙動予測も進められている。 

 ここで、セメント系材料の長期挙動評価に関する特性値（拡散係数、透水係数、圧縮強度等）

は、これまで室内試験で取得したデータに基づいている。しかし、実大の構造物では、施工方

法や部位によって、例えば異方性が生じる場合がある等、特性値が変動する可能性があり、変

動の大きさは施工方法によっても異なる。また実大の構造物では、ひび割れの発生も懸念され、

設計通りの性能を得るためには、要求する特性に見合った施工方法を採る必要も考えられる。

換言すれば、長期挙動評価に用いる初期の特性値（初期値）は、実際の施工方法を考慮し、設

定する必要がある。加えて、セメント系材料のひび割れに関しては、初期値の信頼性の確保に

は検査手法も必要となる。 

 そこで本節では、長期挙動評価における初期条件の設定に資することを目的に、人工バリア

建設におけるセメント系材料の施工方法と特性値の関係、に関する知見を文献調査により収集

し、人工バリア内のセメント系材料の「部材－施工方法－物性値変動」の関連性について検討

した。ひび割れの検査手法に関しては、平成 24 年度までに検討している、セメント系材料へ

の適用性が高いステップパルサーを使用した超音波による非破壊検査手法[44]に関して検討し

た。加えて、検査対象となる人工バリアのセメント系材料に発生するひび割れ（部位やその大

きさ等）に関する情報を文献調査により収集した。これらの成果は、3.4 の課題の抽出、確証

試験等の試験計画を策定等の初期条件設定に向けた手法の検討に反映する。 

 

3.2.1 施工方法の初期値への影響に関する文献調査 

 

(1) 調査の前提条件 

本項では、調査の前提条件として、TRU 廃棄物処分技術検討書－第 2 次 TRU 廃棄物処分

研究開発取りまとめ－[1]（以下、第 2 次 TRU レポート）で記載されている人工バリアの基

本構成に基づき、人工バリアにおいてセメント系材料が適用される部材について設定すると

ともに、本節の対象範囲を示す。 

 

1) 人工バリア内のセメント系材料の適用箇所 

 第 2 次 TRU レポートで記されている人工バリアの基本構成を図 3.2.1-1 に示す。また、

各々に要求される機能を表 3.2.1-1 に記す。 

 第 2 次 TRU レポートによれば、セメント系材料の適用が考えられる部材は、①廃棄体

（廃棄体固型化材、廃棄体容器および廃棄体パッケージ）、②充填材（廃棄体間及び廃棄体

と構造躯体間の隙間を充填）、③構造躯体（鉄筋コンクリート製構造躯体は幌型処分坑道の

場合）、④埋め戻し材（セメント系材料の適用はグループ 3、4 の処分坑道のみ）、⑤支保

工（覆工コンクリート、操業中に空洞の力学的安定性を確保するために設置）が挙げられ
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る。なお、第 2 次 TRU レポートでは明記されていないが、坑道の覆工部材の一種として、

インバート（坑道底面の覆工部分）も挙げられる。なお、表 3.2.1-1 において、人工バリ

アのセメント系材料を使用する部材は、強度特性、物質移行特性（拡散係数等）等の特性

値が設計上要求する機能に該当しない場合もあるが、緩衝材の性能評価にあたってはセメ

ント系材料の特性値や長期挙動を把握することは、人工バリアの長期挙動評価において重

要である。 

 上記の部材のうち、④の埋め戻し材では、グループ 3、4 以外ではベントナイト系材料

の適用が考えられるが、第 2 次 TRU レポートでは「グループ 3、4 の処分坑道については、

低透水性、自己シール性を与えない場合でも安全評価上有意な影響が想定されないこと、

ベントナイト変質の懸念がないことから、施工性、経済性に優れるセメント系材料を用い

ることが合理的」とある。ここで、埋め戻し材の機能について述べると、建設時、操業時

に利用した坑道が、将来、多重バリアシステムの機能に対して有意な影響を及ぼさないよ

う空間を閉塞することであるが、第 2 次 TRU レポートでは「セメント系材料の埋め戻し

材は、一般的なコンクリートが適用できるものと考えられる」とある。すなわち、現時点

では、セメント系材料の埋め戻し材に設計上考慮すべき機能は要求されておらず、将来的

に考慮することになったとしても、その他のセメント系材料の部材における性能評価の事

例が適用できると考えられる。 

 この他、①の廃棄体でセメント系材料が適用されるのは、廃棄体を収納した角型容器の

空隙部を充填する固型化材が考えられる。固型化材に要求される機能および性状について、

第 2 次 TRU レポートでは詳細に記載されていないが、②の充填材と同じと考えられる。 

 以上のことから、本調査では、セメント系材料（モルタル・コンクリート）が使用され

る人工バリアの部材として、支保工（インバート含む）、構造躯体、充填材を取り上げ、こ

れらの部材の施工方法および物性値に関する調査を実施する。 

 

廃棄体
- 固型化材
- 容器
- パッケージ

充填材

支保工
（操業時の機能を期待）

緩衝材・
埋め戻し材

構造躯体

岩盤

 

図 3.2.1-1 人工バリアの基本構成[1] 
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表 3.2.1-1 各人工バリアの設計上考慮すべき機能の整理[1] 

区
分 

安全要件 

との対応 
機能 機能の内容 

廃棄体 充填 

材 

構造 

躯体 

緩衝 

材 

埋戻 

し材 

支保 

工 固型化材 容器・ﾊﾟｯｹｰｼﾞ 

操
業
期
間 

操業中 

の安全 

確保 

空洞安定性 坑道の形状維持および壁面剥離防止 － － － － － － ● 

廃棄体の定置 廃棄体定置および充填材施工の効率化 － ● － ● － － － 

廃棄体の強度 廃棄体の耐埋設荷重強度 ○ ○ ● － － － － 

汚染拡大防止 放射性核種の漏出防止 ● ● ● － － － － 

閉
鎖
後 

溶出・ 

移動の 

抑制 

地下水移動の抑制 地下水侵入量の抑制 － － ○ ○ ● ○ － 

放射性核種の 

溶出制限 

放射性核種の物理的な閉じ込め ○ ○ ○ ○ ○ － － 

化学的緩衝性 ○ － ○ ○ ○ － － 

放射性核種の収着 放射性核種の人工バリア材への収着 ○ － ○ ○ ○ － － 

自己シール性 発生空隙の充填 － － － － ○ ○ － 

力学的 

安定性 

応力緩衝性 外力に対する緩衝性 － － － － ○ ○ ○ 

力学的支持性 廃棄体/構造躯体の支持 － － ○ － ● － － 

坑道の安定性 処分坑道の力学的安定性 － － ○ ○ ○ ○ ○ 

化学的 

安定性 

化学変質に対する 

バリア機能維持 

長期的変質の考慮 
○ ○ ○ ○ ● － ○ 

その他 

熱伝導性 廃棄体発熱の放散 ○ ○ ○ ○ ○ ○ － 

透気性 ガス透過性/自己修復性 － ○ ○ ○ ○ ○ － 

コロイドの移動抑制 コロイドのろ過 － － － － ○ － － 

注記）●：設計上考慮すべき機能                                           

   ○：設計上考慮せずに、設定された仕様によりその効果を確認する機能 
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2) 本節の調査対象範囲 

 本章では、処分場の建設から埋め戻し（閉鎖）まで（数 10 年）の範囲で生じ得る事象

を対象に調査する。 

 

(2) 調査方法 

本調査では、施工方法がセメント系材料の初期値設定に及ぼす影響に関して、以下の 3 つ

のパートについて情報・知見を収集し、初期値を設定する上で明確な事象、検討が必要な事

象について整理した。ひび割れ検査手法の検討に関する、人工バリアにおけるひび割れにつ

いて、本節での情報収集を行った。文献情報は、関連のある学協会の論文集等の刊行物、そ

れらの刊行物が登録されたデータベース（国立情報学研究所電子図書館サービス）等から、

検索し、文献の抄録等より有用と考えられる情報を抽出した。 

人工バリアの施工に関しての文献は、ベントナイトブロックの施工等、緩衝材に関する報

告が主であり、セメント系材料を使用する部材である「支保工」「構造躯体」「充填材」に関

する事例、情報は少なかった。そのため、第 2 次 TRU レポートおよび地下空洞型処分施設

性能確証試験の報告書[45]を参照し、施工方法や材料に関して整理し、その上で、一般の土

木構造物の施工事例から、人工バリア建設に適用し得る施工方法・技術の情報を再収集した。 

1) 人工バリアの施工方法・技術に関して 

 人工バリア建設における施工方法・技術に関する情報・知見を、既刊の文献等より収集

し、(1) 項「調査の前提条件」で挙げたセメント系材料の適用が見込まれる部材ごとに、

候補となる施工方法や技術、使用材料、配合条件を挙げるとともに、各施工方法・技術の

特徴や、実際に施工する際の課題、問題点について整理した。 

2) 施工条件と物性値の関係について 

 施工条件（施工環境、構造部材寸法等）と、セメント系材料の物質移行に関する物性値

（細孔構造、拡散・透水係数、力学特性等）との関連性について、既刊の文献等より情報・

知見を収集し、試験体と大型部材の物性値の違い、施工環境の違いや部材の大型化に伴う

物性値の変動（バラツキ）要因を抽出するとともに、初期値に及ぼす影響について整理し

た。 

3) ひび割れ発生に関する情報収集 

 セメント系人工バリア材料の施工において、(1) 項「調査の前提条件」で挙げた部材ご

とに懸念されるひび割れの形態（ひび割れ幅、形状および発生場所の傾向等）と、物質移

行特性を評価する観点でのひび割れの取り扱い（許容範囲、発生制御等）、物性値への影響

に関する情報・知見を、既刊の文献等より収集し、整理した。 

  

(3) 調査結果 

調査結果について、1) 施工方法と物性変動に関する調査（施工方法・技術、施工条件と物

性値に関する調査）、及び 2) ひび割れ発生に関する情報収集の項目ごとに述べる。 
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1) 施工方法と物性変動に関する調査 

  a. 施工方法・技術に関する調査 

本項では、(1) 項「調査の前提条件」で挙げたセメント系材料の適用が見込まれる

部材ごとに、候補となる施工方法や技術、使用材料、配合条件を挙げるとともに、各

施工方法・技術の特徴や、実際に施工する際の課題、問題点について述べる。 

   (a) 支保工 

   イ. 処分坑道の断面形状および支保工の仕様 

 第 2 次 TRU レポートで検討されている処分坑道の断面図を図 3.2.1-2 および図 

3.2.1-3 に示す。処分坑道の断面形状は、軟岩系岩盤（一軸圧縮強度が 20MPa 程度の

岩盤）と硬岩系岩盤（一軸圧縮強度が 100MPa 超の岩盤）で異なり、軟岩系岩盤の場

合は、硬岩系岩盤と比較して強度が低いことや、地下深部を考慮すると初期地圧が高

くなることから、力学的安定性上有利な形状として円形断面に、硬岩系岩盤の場合は、

硬岩系岩盤と比較して強度が高いことから、円形断面の他に操業性に優れる幌型断面

が設定されている。 

 支保工の候補材料としては、コンクリートおよび鋼製材料が考えられ。コンクリー

ト支保工の施工方法としては、ロックボルトと吹付けコンクリートを併用する NATM

工法が適していると考えられている。第 2 次 TRU レポートにおいて、処分坑道にお

ける支保工の具体的な仕様に関する記述はないが、それぞれの坑道の支保工仕様は既

往の施工実績に基づき設定され、厚さは軟岩系岩盤で 30cm、硬岩系岩盤で 10cm と

なっている。  

 

図 3.2.1-2 軟岩系岩盤における円形処分坑道断面[1] 
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図 3.2.1-3 硬岩系岩盤における円形処分坑道・幌型処分坑道断面[1] 

 

 この他、坑道の覆工部材の一種としては、坑道底面部の施工（インバート）が挙げ

られる。第 2 次 TRU レポートにおいて、処分坑道におけるインバートの仕様に関す

る具体的な記述はないが、既往のトンネル施工の実績によれば、無筋コンクリート（呼

び強度 18N/mm2、スランプ 8cm）が打設される事例が多いようである。なお、第 2

次 TRU レポートにおける廃棄体発熱影響に関する検討でも、インバートを無筋コン

クリートとしている。 

 

   ロ. 使用材料 

 第 2 次 TRU レポートでは、支保工に対する要件として、力学的安定性以外の機能

は記されていないが、「高レベル放射性廃棄物地層処分の事業化技術」[46]において、

表 3.2.1-2 に示す要件が記されている。 

 これによると、支保工の要件は、①力学的安定性、②化学的安定性、③施工性が要

件として挙げられ、本来必要とされる①の力学的安定性（処分空洞の安定性）以外に、

2 つの要件が挙げられている。 
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表 3.2.1-2 支保工に対する要件 

設計要件 概要 

①力学的安定性 

 （本来的に必要な機能） 

・処分場の建設から閉鎖までの期間において、周辺岩盤を

安定に保持 

②化学的安定性 

 （人工バリアを保護する） 

・コンクリートと緩衝材の接触により、緩衝材が許容限度

を超えて劣化することを回避 

・コンクリートの劣化により、支保工部分が許容限度を超

えた高透水性ゾーンとなることを回避 

③施工性 

 （付随して期待する機能） 

・地山の安定のため早期仮設が可能で初期強度の発現が早

い支保工を選択 

 

 ここで②化学的安定性に関して述べると、地層処分においては、一般的なコンクリ

ートからの浸出水の pHが水酸化カルシウムなどの影響により概ね 12.5以上の高アル

カリ性となることから、人工バリアを構成する緩衝材の膨潤性能および天然バリア（岩

盤）への影響が懸念される。このため、浸出水の pH が 11 以下になるような低アルカ

リ性セメントの開発が国内外で進められている。 

 これについて、日本原子力研究開発機構では、ポゾラン反応による水酸化カルシウ

ムの消費により珪酸カルシウム水和物のカルシウムモル比（C/S）を低下させること

で、浸出水の pH の低下を図ることを目的に、普通ポルトランドセメント（OPC）の

50%以上をシリカフューム（SF）とフライアッシュ（FA）で置き換えた、フライア

ッシュ高含有シリカフュームセメント（HSFC）の開発が進められ、HSFC を用いた

吹付けコンクリートの原位置適用性試験がなされている[47]。なお、フライアッシュ

等の混和材の使用は、材料分離性を高め、吹付け時の粉塵とリバウンド量を低減させ

ることが確認されている[48][49]。また、吹付けコンクリートの強度発現が、初期材

齢から長期材齢にわたって良好に向上することも確認されている[50]。 

 次いで、③の施工性については、処分施設の処分坑道に用いられる支保工だけでな

く、一般的なトンネルにおける支保工でも必要とされている要件である。吹付けコン

クリートでは、一般的に、コンクリートの初期強度を高め、地山の変形や発破の振動

に対抗する十分な強度を早期に確保するため、急結剤が用いられる。急結剤を使用す

ることにより、吹き付けたコンクリートの自重による表面の垂れ下がりや落下を防ぎ、

所要の吹付け厚さを確保し、リバウンド量を低減させることができるが[48]、含有成

分の人工バリア等への影響を考慮して使用、選定する必要がある。 

   ハ. 施工方法 

 コンクリート支保工の施工方法としては、先に述べたとおり、ロックボルトと吹付

けコンクリートを併用する NATM 工法が適していると考えられているが、吹付けコ

ンクリートの施工方法（吹付け方法）には、湿式吹付け方式と乾式吹付け方式に大別

される。 

 湿式吹付け方式とは、ミキサで練混ぜたコンクリートを圧縮空気またはポンプで圧

送し、ノズル部で急結剤を加えて吹き付ける方式である。一方、乾式吹付け方式とは、
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セメントと骨材を空練りしたものに急結剤を加え、圧縮空気により圧送し、ノズル部

で圧力水を加えて吹き付ける方式である。急結剤は使用しない場合もある。 

 吹付けコンクリートでは、一般に、掘削断面が小さくトンネル延長が長い場合等に

は、吹付け機器が小規模で材料の圧送距離を長くできる乾式吹付け方式を用い、掘削

断面が大きい場合には、湿式吹付け方式が用いられることが多い[48]。 

 吹付けコンクリートの施工にあたっては、普通コンクリートと異なり、配合が同じ

であっても使用機械、吹付け方法、施工環境によって品質が変動する[51]。このため、

実施工においては、所要の品質が得られるよう、材料、配合、吹付け方式および使用

機械の選定、施工条件での変動範囲の把握、現場での調整が重要となる。なお、イン

バートについては、既往のトンネル施工の実績によれば、汎用的なコンクリートが適

用される事例が多いことから、吹付けコンクリートと異なり、標準的なコンクリート

の施工管理が適用できると考えられる。 

 

   (b) 構造躯体 

   イ. 構造躯体の構築方法 

 第 2 次 TRU レポートでは、構造躯体の構築概念や考えうる構築方法を例示してい

る。構造躯体としては、円形処分坑道および幌型処分坑道の 2 通りが示されているが、

このうち幌型処分坑道において、構造躯体は鉄筋コンクリート製となっている。 

 幌型処分坑道における鉄筋コンクリート製の構造躯体の構築概念図を図 3.2.1-4 に

示す。幌型処分坑道における鉄筋コンクリート製の構造躯体の施工方法としては、足

場、型枠、鉄筋を現場で組み立て、コンクリートを打設する通常の施工方法が適切で

あると考えられている。 
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(a) 幌型処分坑道（グループ 1、2） 

 

(b) 幌型処分坑道（グループ 3、4） 

図 3.2.1-4 幌型処分坑道における鉄筋コンクリート製構造躯体の構築概念図[1]  

 

   ロ. 構造躯体の形状および寸法 

 鉄筋コンクリート製構造躯体の形状例を図 3.2.1-5 に示す。複雑な形状、過密な配

筋ではないことから、標準的なコンクリートの施工方法が適用できると考えられる。

参考として、土木学会のコンクリート標準示方書［施工編］[48]で対象とするコンク

リートの標準的な施工方法を表 3.2.1-3 に示す。 
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(a) 形状例（硬岩系岩盤、幌型処分坑道、深度 1000m、廃棄体グループ 1） 

 

(b) 設定部材断面 

図 3.2.1-5 鉄筋コンクリート製構造躯体の形状例[1] 

表 3.2.1-3 コンクリートの標準的な施工方法[48] 

作業区分 項目 標準 

運搬 
現場までの運搬方法 トラックアジテータ 

現場内での運搬方法 コンクリートポンプ 

打込み 

自由落下高さ（吐出口から打込み面までの高さ） 1.5m 以内 

一層当たりの打込み高さ 40～50cm 

許容打重ね時間間隔 2.5 時間(25℃超では 2.0 時間) 

締固め 

締固め方法 棒状バイブレータ 

挿入間隔 50cm 程度 

挿入深さ 下層コンクリートに 10cm 程度 

一箇所当たりの振動時間 5～15 秒 

 

   ハ. コンクリート配合 

 TRU2 次レポートにおいて、コンクリート配合に関する詳細な記述はないが、設計

基準強度が 24N/mm2 で検討されている点、部材厚が 800mm で形状が複雑でなく、

鉄筋ピッチは 15cm と過密な配筋ではないことから、流動性をスランプで管理する普

通コンクリートが適用できると考えられる。 

 ここで、一般建設分野における同様の地下構造物の事例としては、地下連続壁が挙

げられる。藤田らは、東京湾横断道路川崎換気塔の地下連続壁（壁厚 2.8m、深度 135m）

の施工に関する検討をしている[52]。当該施工事例では、従来のものより大規模で鉄
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筋が多くしかも高強度が要求されたため、施工する上で解決、確認すべき問題点につ

いて実験的に検討した結果、材料分離を生じない配合でスランプを 24cm 以上とする

ことによって、品質の高い連壁のコンクリートが得られることを、実大規模の施工実

験を通して確認することができたとしている。 

 また、余裕深度処分の施設建設に関する確証試験では[45]、コンクリートピットの

施工において、低熱ポルトランドセメントにフライアッシュを混合した高流動コンク

リートを適用している。コンクリートピットに適用されたコンクリートの配合を表 

3.2.1-4 に、使用材料を表 3.2.1-5 に示す。報告によれば、同コンクリートを適用する

ことにより、実環境下における実規模施設内においても、既存の施工技術（ポンプ圧

送）により緻密なコンクリートピットを構築できることを確証したとしている。 

 以上より、流動性を高めたコンクリートを適用することは、処分坑道内という狭い

空間内で緻密な構造物の構築には優位と考えられる。 

 

表 3.2.1-4 コンクリートピット（上部）の配合[45] 

 

 

表 3.2.1-5 上部ピットコンクリートの使用材料[45] 

 

 

   (c) 充填材 

   イ. 充填材の機能および施工方法 

 充填材は、操業期間中廃棄体と構造躯体とを一体化させ安定化させるとともに、処

分施設の操業期間において万一の汚染拡大を防止し、廃棄体の耐埋設荷重を補完する

ことが機能として要求される。また閉鎖後には、核種の収着による移行抑制効果が期
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待されている。 

 TRU2 次レポートによれば、円形処分坑道における充填材施工の対象は、グループ

3、4 としている。適用する充填材は、積み重ねた廃棄体の隙間およびハンドリングの

ために加工した隙間（フォークポケット等）を充填する流動性の良い充填材と、処分

坑道上面を充填する吹付けコンクリート充填材で構成するとしている。 

 一方、幌型処分坑道における充填材施工の対象は、グループ 3、4 としており、構

造躯体と廃棄体の隙間を充填する。充填材の施工は、廃棄体定置と、充填材の充填と

を同時に作業する可能性があるため、クレーンは使用せず、ポンプによる圧送方式を

採用するとしている。 

   ロ. 充填材の仕様 

 充填材には、施工の容易性、施工後の安定性、強度等の観点から、土木建築分野で

広く使用され、充填用途にも多く用いられているセメント系材料の使用が考えられて

おり、その仕様は、充填固化体用の固型化材料の基準[53][54]が考えられている。 

 強度に関しては、充填固化体用の固型化材料の設定値である 30N/mm2 を目安とし

ている。 流動性に関しては、狭隘部にすき間なく充填する必要があることから、プレ

パックドコンクリートの注入モルタルの流動性及び固型化材料に求められる流動性

[48]に準じて、P ロート流下時間で設定することが妥当としている。材料分離抵抗性

に関しては、プレパックドコンクリート用注入モルタルのブリーディング率が、試験

開始後 3 時間後で 3%以下と規定されている。 

   ハ. 使用材料 

 充填材に用いる材料としては、プレパックドコンクリート用の注入モルタルに使用

する材料と同等のものを用いることが有効と考えられている。 

 注入モルタルに用いる結合材について、土木学会のコンクリート標準示方書［施工

編］[48]によれば、流動性及び硬化時の発熱制御などの観点から、フライアッシュセ

メント又は OPC にフライアッシュを混合して用いることを標準としている。また、

化学特性（収着性）の観点からも、セメント系材料に放射性核種の収着性を期待でき

ることから、フライアッシュ、シリカ微粉末などの混和材の使用が望ましい。 

 細骨材については、流動性及び保水性を良好にする観点から、通常のコンクリート

に用いるものよりも粒度の細かいもの（粗粒率で 1.4～2.2）を用いる。廃棄体からの

発熱にともなう温度上昇への対策として、使用する骨材を熱伝導性の高いものとする

ことが考えられる。 

 混和剤の添加については、充填材の流動性、凝結遅延性、材料分離抵抗性などの諸

特性に加え、流動性の保持時間にも影響を及ぼすため、混和剤の添加によりこれら諸

特性の制御が可能となる。なお、混和剤の選定にあたっては、含有成分の人工バリア

等への影響を考慮する必要がある。 

   ニ. 大型モルタル構造物の施工事例 

 文献調査の結果、一般の土木工事において、無筋の大型モルタル構造物が施工され

た事例は皆無であり、調査で得られた無筋の大型モルタル構造物が施工された事例と
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しては、余裕深度処分施設の実証試験においてコンクリートピット内に打設された高

流動モルタル（廃棄体間および上部充填材）[45]と、低拡散層に検討されている高流

動モルタルの実規模試験（奥行き 10m の壁部材の施工試験）のみであった[55]。 

 低拡散層用のモルタルの特徴としては、流動性をスランプフローで管理している点

と、低拡散性の付与およびひび割れの抑制を目的に、低熱ポルトランドセメント、膨

張材、石灰石骨材が使用されている点が挙げられる。なお、施工試験の結果について

は、3 本の温度ひび割れが発生したが、表面部分の最大幅が 0.06mm と非常に微細で

あったとしている。        

  b. 施工条件と物性値に関する情報 

本項では、a.項までに調査した部材の施工技術や材料に対して、施工条件（施工環

境、構造部材寸法等）と、セメント系材料の物性値（細孔構造、拡散・透水係数、力

学特性等）との関連性に関する情報を収集し、施工環境の違いや部材の大型化に伴う

物性値の変動（バラツキ）等について調査した。 

なお、1)項の施工方法に関する調査において、覆工部材のうちインバートについて

は、汎用的なコンクリートが打設される事例が多いことを述べた。すなわち、インバ

ートコンクリートの仕様は、構造躯体に適用されるセメント系材料の仕様に近いと考

えられる。このことから、インバートについては、構造躯体の物性値に関する調査結

果が適用できるものとし、支保工については吹付けコンクリートに関する調査結果に

ついて述べる。 

   (a) 支保工 

 吹付けコンクリートの実施工における強度特性に関する検討は多く報告されている

が[49][50]、物質移行に関する検討を実施した事例は少ない。その中で、日本原子力

研究開発機構では、堆積岩を対象とした幌延深地層研究センターにおいて地下施設を

建設し、地下施設の 140m 調査坑道において低アルカリ性セメント（HSFC）および

普通ポルトランドセメント（OPC）を用いた吹付けコンクリートの原位置吹付け施工

性試験を実施している。宮原らは、コンクリート材料からの高アルカリ物質等が天然

バリアを構成する岩盤へ与える影響を調査するために、施工試験を実施した坑道壁面

からコアを採取し、吹付けコンクリートや岩石の性質に関する各種の化学分析や物性

試験を実施しており、実効拡散係数および空隙構造の試験結果について報告している

[56]。その結果を表 3.2.1-6 に示す。HSFC を用いた吹付けコンクリートは、OPC の

吹付けコンクリートと比較して、実効拡散係数が小さい。細孔径分布はより小径側に

分布して緻密なコンクリートであったとしている。 
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表 3.2.1-6 実効拡散係数試験結果[56] 

部位 単位 コンクリート 岩石 

HSFC 

吹付け部 

cm2/年 0.81 2.17 

m2/sec 2.57×10-12 6.87×10-12 

OPC 

吹付け部 

cm2/年 3.60 3.06 

m2/sec 1.14×10-11 9.66×10-12 

        

 吹付けコンクリートの施工方法および施工環境の違いが物性値に及ぼす影響につい

て、検討した事例は見当たらなかったが、施工機械の比較事例が報告されていた。赤

坂らは、ポンプ圧送式と空気圧送式の吹付け機を用いて比較実験を実施し、管内圧力

とともにフレッシュ性状、強度の特性について調べている[57]。その結果、現状のシ

ステムにおいては、管内圧力特性は異なるものの、両方式の吹付け機は、エアーを用

いてコンクリートをノズルから高速で吐出するという点では同じであり、吹付けコン

クリートのフレッシュ性状、強度の特性には有意な差は見られなかったとしている。 

   (b) 構造躯体 

   イ. 打設方法が及ぼす影響について 

 福山らは、構造体強度のバラツキについて比較検討を目的に、普通コンクリートと

自己充填型高強度コンクリートを用いて、RC 壁形状の実規模試験体を製作し、構造

体のコア強度を測定している[58]。 

 実施された普通コンクリートの打設方法の条件を表 3.2.1-7 に、各打設方法におけ

る構造体強度のバラツキを表 3.2.1-7 に示す。 

 施工方法 A はバラツキの変動幅が小さいのに対して、施工方法 B は壁の中心付近と

打継ぎ面付近に不良品質が見受けられる。また、施工方法 A および B の K 値（コア

と標準養生供試体の強度比）は、平均値はほとんど変わらないものの、施工方法 B の

バラツキが明らかに大きい。 

 なお、自己充填型高強度コンクリートでは、締固めをせず、連続的に 1 ヶ所から打

設したが、普通コンクリートの施工方法 A と同等のバラツキであり、全体的に均一な

品質であったとしている。 

表 3.2.1-7 コンクリートの打設方法[58] 

項目 施工方法 A 施工方法 B 

１層当たりの打設高さ 40～50cm 100～150cm 

締固め方法 高周波バイブレータ 高周波バイブレータ 

締固め機挿入間隔 50cm 100cm 

締固め機挿入深さ 下層コンクリート中に 10cm 下層コンクリート中に 50cm 

１ヶ所当たりの挿入時間 5～15 秒 20～30 秒 

打ち上がり速度 50cm/分/層 150cm/分/層 

コンクリート流動距離 横移動なし 流動勾配により移動 

コンクリート落下高さ 落下なし（0cm） 50～100cm 

打設口間隔 1.5m 間隔（5 ヶ所） 4.0m 間隔（2 ヶ所） 
打設コンクリート（粗骨材最大寸法：20mm、スランプ：12cm、W/C：57.5%、普通ポルトランドセメント） 
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   ロ. 打継ぎ・打重ねが及ぼす影響について 

 コンクリートの打設では、部材全体を一度に打ち込むことができるのは稀であり、

本調査の対象である構造躯体においても、構造躯体の側壁、隔壁、底版との間で打継

ぎ部が必ず生じる。打継ぎ部は他の部位と比較して脆弱であり、耐久性上や水密性上

の弱点となる。申らは、この打継ぎ部の透過性に及ぼす打継ぎ時間間隔の影響を調べ、

打ち継ぎ部の細孔構造に関して報告している[59]。この報告によれば、打継ぎ面に近

い箇所では、それ以外の箇所に比べ、細孔径 0.1～1μm の領域の細孔量が多くなって

いるとしている。また、打継ぎ面を挟んで先打設部分と後打設部分における 0.1～1μ

m の細孔量を比較すると、先打設部の構造がより粗く、その傾向は打継ぎ面に近いほ

ど強まっているとしている。なお、これらの要因については、先打設部分からのブリ

ーディング水の上昇に起因するとしている。 

 また、氏家らは、打継目の処理方法および処理深さを変えて打継目を有するコンク

リートを製作し、持続引張応力および繰返し引張応力が作用した場合の一体型および

打継型のコンクリートの透気性状を力学特性とともに調べている[60]。この報告によ

れば、①静的引張応力が作用することにより打継ぎ目の透気係数は大きくなり、打継

ぎ目の処理方法によってその増加の割合は異なる、②繰返し引張応力の作用により、

一体型コンクリートおよび打継目の透気係数は繰返し回数とともに増加し、引張応力

が作用していない状態での透気係数に対する割合で比較すると、その増加率は打継目

の方が大きい、としている。 

 一方、打重ねのケースにおいても、打重ね時間の遅延により、コールドジョイント

の発生に伴う打重ね面の性能の低下が危惧される。浦野らは、暑中環境下における

NG 地下タンクの底版コンクリート打設（厚さ 8m、面積 4500m2）に際して、打設、

配合・施工面からのコールドジョイント発生防止対策、および施工時の品質管理方法

について検討している[61]。対策の選定では、打重ね面の簡易一面せん断試験および

凝結試験を基に、プロクター貫入抵抗値を打重ね面性能の評価指標として採用し、打

継ぎ処理を行った場合と同等以上の打重ね面性能が得られるような対策を選定した。

また、品質管理方法としてバイブレータ試験、人的感度試験を導入することにより、

良質な底版コンクリートを施工することができたとしている。 

   ハ. 部材寸法および養生条件が及ぼす影響について 

 小林らは、打設条件に起因する異方性とコンクリート中の腐食因子の移動に関して

報告している[62]。報告によれば、①コンクリートの打設方向とこれに直角な方向と

では、アルカリシリカ反応による膨張性状、酸素の拡散性状、塩素の浸透性状などが

異なること、②この傾向は一層の打ち込み高さが大きくなった場合、同一方向でも上

部と下部の差が大きくなることなどを明らかにしている。また、このような不均質性

が生ずる原因として、①打ち込み直後のブリーディングを伴う材料分離によって、鉛

直方向に連続した毛管空隙と骨材下面の空隙が形成されること、②打ち込み高さが大

きくなるほど、水の分離による上昇のために上部のコンクリート組織が下部のものに

比べて多孔性を増すことなどを指摘している。 
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また、樺山らは、施工条件として部材寸法と養生に着目し、構造体コンクリートの

圧縮強度および物質移動抵抗性の関係に及ぼす影響の定量化を目的とし、実験的検討

を行っている[63]。部材寸法に関しては、部材模擬供試体を製作し、高さ方向の反発

度、表面透気係数の変動を測定しており、その結果、コンクリートのブリーディング

量と高さ方向による影響程度を確認できたとしている。また養生条件に関しては、算

出した圧縮強度と透気係数の両者が影響を概ね反映する結果となったとしている。 

さらに、湯浅らは、フライアッシュを用いたコンクリートの表層から内部にわたる

不均質性について、水セメント比、フライアッシュの置換率、表層からの距離および

乾燥開始材齢別に細孔径分布の観点から検討している[64][65]。報告によれば、フラ

イアッシュを添加したコンクリートでは、乾燥開始材齢に関係なく、粗大な径に細孔

量のピークがみられやすくなるとしている。また、乾燥開始材齢が早い程、粗い細孔

が残る層が表層より深い層まで及ぶことや、層として乾燥に起因した粗大な径が残る

かどうかは、乾燥材齢によるとしている。 

   (c) 充填材 

a.項の「施工方法・技術に関する調査」において、充填材に用いる材料としては、

プレパックドコンクリート用の注入モルタルに使用する材料と同等のものを用いるこ

とが有効と考えられていると述べた。そのため、注入モルタルの物性値に関する情報

の収集を試みたが、調査の結果、プレパックドコンクリートとしての施工条件と物性

値に関する検討事例は多数あったが、注入モルタル単体の物性値に関する検討事例は

検出されなかった。そこで、プレパックド用注入モルタルに限定せず、モルタルで検

討された事例を調査した。 

 澁谷らは、屋外暴露したモルタルについて、暴露後の細孔構造の変化と環境変化養

生による細孔構造の変化を調べるとともに、細孔構造と耐凍害性との関係について調

べている[66]。この報告によれば、暴露により細孔構造が粗大化し、耐凍害性に影響

を及ぼす 40～2000nm の細孔量の増加を確認し、細孔量の変化に対して、温度の影響

が大きかったとしている。また、暴露により、40～2000nm の細孔量が増加したたけ

でなく、インクボトル細孔量の増加が確認されたとしている。 

 上述の環境条件によって細孔構造が変化することは、前項の構造躯体のコンクリー

トに関する調査でも同様の事象が確認されている。換言すれば、部材寸法や養生条件

によって物性値が変動する事象は、注入モルタルでも同様に生じると考えられる。特

にモルタルの場合、コンクリートに比べ単位水量が多くなり、骨材量が少なくなるこ

とから、ブリーディング、収縮作用が物性値に及ぼす影響が、コンクリートより顕著

になると予想される。 

 

2) ひび割れ発生に関する情報収集 

 本項では、セメント系人工バリア材料の施工において、部材ごとに懸念されるひび割れ

の形態（ひび割れ幅、形状および発生場所の傾向等）と、物質移行特性を評価する観点で

のひび割れの取り扱い（許容範囲、発生制御等）に関する情報・知見を調査した。 
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  c. ひび割れの形態 

   (a) ひび割れの発生要因 

 コンクリート構造物において、ひび割れの要因になると考えられるものは多い。コ

ンクリートのひび割れ調査、補修・補強指針-2009- [67]では、特に頻度の多いひび割

れの発生要因として、表 3.2.1-8 に示すようなものが挙げられているが、処分施設の

立地場所が定まらないと対処できない要因もあるため、ここで、本調査で対象とする

ひび割れの発生要因を絞り込む。 

 先ず、表 3.2.1-8 のうち、構造・外力および使用環境に起因するひび割れについて

は、想定する環境条件が定まっていないことから対象外とする。また、不適当な施工

に起因するひび割れについては、不確実性に関しては本項では扱わず、一定の品質・

施工管理は実施されることを前提とし対象外とする。さらに、使用材料の選定により

回避できる要因（例えば、低品質骨材の使用など）、も対象外とし、セメント系材料

の特性として排除できない、次の要因を対象とする。 

・沈下、ブリーディング 

・セメント水和熱 

・乾燥収縮、自己収縮 

 

表 3.2.1-8 ひび割れの発生要因[67] 

発生原因 発生原因

使用材料 セメント セメント凝結異常 型枠 型枠のはらみ
セメント水和熱 型枠からの漏水
セメント異常膨張 型枠の早期除去

骨材 骨材中の泥分 支保工 支保工の沈下
低品質骨材 不適当な打重ね
反応性骨材（ASR） 充填不良

コンクリート コンクリート中の塩化物 温度、湿度 環境温度・湿度の変化
沈下・ブリーディング 部材両面の温度・湿度差
乾燥収縮 凍結融解の繰返し
自己収縮 火災

コンクリート 練混ぜ 材料の不均一 表面加熱
長時間の練混ぜ 化学作用 酸・塩類の化学作用

運搬 ポンプ圧送 中性化による鋼材発錆
打込み 不適当な打込み順序 塩化物浸透による鋼材発錆

急速な打込み 荷重 長期的 設計荷重以内の長期的な荷重
締固め 不適当な締固め 設計荷重を超える長期的な荷重
養生 硬化前の振動、載荷 短期的 設計荷重以内の短期的な荷重

初期養生中の乾燥 設計荷重を超える短期的な荷重
初期凍害 構造設計 断面・鋼材量不足

打継ぎ 不適当な打継ぎ処理 支持条件 構造物の不同沈下
鋼材 鋼材配置の乱れ 凍上

かぶり（厚さ）の不足

熱、水分作用

その他

型枠

分類 分類

材
料

施
工

施
工

使
用
環
境

構
造
・
外
力

 

  

   (b) ひび割れの発生・進展メカニズム 

   イ. 初期段階におけるひび割れ 

 施工後、材齢初期の段階においては発生するひび割れとしては、コンクリート打込

み直後に生じるプラスティック収縮ひび割れや、沈みひび割れが挙げられる。これら

のひび割れは、コンクリートの沈下・ブリーディング、初期養生中の急激な乾燥など
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が発生要因となる。 

 ブラスチック収縮ひび割れは、まだ固まっていない状態のコンクリートから、急激

に水分が蒸発することで、外気と接するコンクリート打設表面がこわばることで生じ

るものである。急激な水分蒸発を促進する風、温度、湿度等が影響し、特に風速が速

くなると水分蒸発量が多くなり、ひび割れは発生しやすい。 

 沈みひび割れは、コンクリート打設後に生じるブリーディングや沈降により生じる

ひび割れで、埋設鉄筋や型枠、部材形状によって留まる部分と沈み込む部分の間に引

張力が作用して生じる。打設面では、配筋に沿ったひび割れパターンになりやすく、

部材側面では、急速な打込みや締固め不足による目詰まりがひび割れの起因となりや

すい。 

   ロ. 硬化後の体積変化によるひび割れ 

 初期材齢からしばらく経過すると、コンクリートは体積変化が生じ、これに伴う収

縮ひび割れが発生する。コンクリートは、硬化に伴う自己収縮、水分逸散に伴う乾燥

収縮、環境条件の変化に伴う膨張・収縮、水和熱に伴う膨張・収縮などで、体積が変

化する。特に、部材の長手方向の体積変化が大きくなる。コンクリートは圧縮に強く、

引張に弱い材料である。このため、体積変化した部材が拘束されると、収縮拘束によ

って引張の発生する部位では、容易にひび割れが発生する。ひび割れの原因としては、

セメント水和熱、コンクリートの乾燥収縮、自己収縮、環境温度・湿度の変化、部材

両面の温度・湿度差等が挙げられる。 

   (c) ひび割れ幅、形状および発生場所の傾向 

   イ. 支保工 

 NATM で施工された覆工コンクリートでは、トンネル天端付近において軸方向に伸

びるひび割れがしばしば確認される。ひび割れ要因としては、地圧の他に、吹付けコ

ンクリート面の凹凸などによる外部拘束、内空側と地山側との収縮量の差（内部拘束）

が挙げられる。このひび割れは、地圧によるひび割れに類似するため、維持管理段階

における健全度評価を困難なものとしている。 

 高山らは、このひび割れの発生メカニズムを明らかにするため、実際の坑内環境と

施工条件を模擬した模型試験とそのシミュレーション解析を試みている[68]。その結

果、吹付けコンクリート面の凹凸などによる外部拘束がない覆工コンクリートにおい

て、ひび割れの発生に寄与すると考えられる内部拘束を数値解析で適切に表現するた

めには、「湿気-応力連成解析」を行う必要があるとしている。 

   ロ. 構造躯体 

 人工バリアの構造躯体は、壁のような部材が想定される。コンクリートのひび割れ

調査、補修・補強指針-2009-の壁部材におけるひび割れの事例[67]によれば、このよ

うな部材断面では、長手方向の長辺の体積変化が大きい。地中梁や地盤などによって

壁の下部が拘束されるような場合は、下部が引っ張られた状態になり、下部の端部や

中央においてひび割れが発生する。このように、一辺だけを拘束した時や引張外力を

受けると、拘束や引張外力を受けた辺にひび割れが生じる。 
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 また、部材断面で、内部と表面で体積変化が異なると、大きく収縮する部位で、い

わゆる内部拘束によるひび割れが生じる。厚い部材や部材の角部では、内部よりも表

面の乾燥が大きく、収縮も大きくなるため、ひび割れが生じやすい。また、厚い部材

では、躯体内部で水和熱により温度が高くなって部材が膨張し、表面は熱の逸散によ

り温度が低くなるため、内外に膨張量に差が生じ、表面に引張力が発生してひび割れ

が生じやすくなる。 

   ハ. 充填材 

 余裕深度処分施設の実証試験に関する報告書では、上部充填材および廃棄体間充填

材の現場施工試験の結果として、ひび割れ、隙間の状況に関して報告されている[45]。 

 上部充填材のひび割れ状況を図 3.2.1-6 に示す。同充填材の現場施工試験では、平

成 21 年度と 22 年度に、それぞれポンプ圧送による打設（膨張材無し、養生無し、振

動有無で比較）とバケットによる打設（膨張材あり、養生有無で比較）が実施されて

いる。報告によれば、ポンプ圧送による打設では広い範囲でひび割れが認められ、振

動を加えることによってさらにひび割れが助長されている。これに対し、バケットに

よる打設では、膨張材の効果によりひび割れは少なくなり、さらに養生を行うことで

ひび割れが低減されたとしている。 

 一方、廃棄体間充填材の現場施工試験では、模擬廃棄体と充填材の間にひび割れあ

るいは隙間が生じたとしている（図 3.2.1-7 参照）。この要因について、同報告書では、

充填材の周辺部材（構造躯体、模擬廃棄体）が充填材の水分を吸収したためとしてい

る。なお、この対策の一つとして、充填材打設前にコンクリートピットに散水する方

策を挙げているが、周辺にはベントナイト系の緩衝材が施工されることから、散水す

る方策が適切か、検討の余地があるとしている。 

 

 

 

(a) ポンプ打込みでのひび割れ状況 (b) バケット打込みでのひび割れ状況 

図 3.2.1-6 上部充填材のひび割れ状況[45] 
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図 3.2.1-7 充填材の隙間とひび割れ[45] 

 

  d. 物質移行特性に関連するひび割れの取り扱い 

   (a) 許容範囲 

 一般の土木建築構造物におけるひび割れ幅の許容範囲に関しては、コンクリート工

学会から刊行されている「コンクリートのひび割れ調査、補修・補強指針」において、

部材の要求性能や使用環境に応じた指針が示されている[67]。同書に記されている防

水性・水密性の観点からのひび割れの部材性能への影響を表 3.2.1-9 に示す。これに

よると、防水性・水密性が要求される部材における許容ひび割れ幅は、0.05mm が目

安となっている。 

 

表 3.2.1-9 防水性・水密性の観点からのひび割れの部材性能への影響[67] 

環境条件 常時水圧作用環境下 左記以外 

部材厚(mm) 180 未満 180 以上 180 未満 180 以上 

ひび割れ幅 

：w(mm) 

0.20<w 大 大 大 大 

0.15<w0.20 大 大 大 中 

0.05<w<0.15 中 中 中 小 

w<0.05 小 小 小 小 

注記）評価結果「小」「中」「大」は以下の通り 

  小：ひび割れが性能低下の原因となってならず、部材が要求性能を満足する 

  中：ひび割れが性能低下の原因となるが、軽微（簡易）な対策により対処が可能 

  大：ひび割れによる性能低下が顕著であり、部材が要求性能を満足していない 

 

 人工バリア建設におけるひび割れ幅に関する検討としては、余裕深度処分施設に用

いる低拡散層の実効拡散係数について、部材の表面積に対するひび割れ開口部の面積

比率により評価した事例がある。庭瀬らは、長期の劣化現象を考慮した各変質部位の

実効拡散係数を、概念を考え説明している[69]。すなわち、モルタルまたはコンクリ

ートの低拡散層部位の実効拡散係数は、①健全部の実効拡散係数、②ひび割れや打継
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目のような繋がりを持った空隙部、③主にセメント系材料の溶脱によって空隙構造が

粗くなった変質部の比率により評価できると想定している。また、ひび割れや打継目

の劣化による連続空隙の拡散影響を部材の表面積に対するひび割れ開口部の面積比率

で評価し、0.05%以下にするとしている。 

 なお、ひび割れ箇所の水密性に関する研究では、ひび割れ箇所の閉塞挙動に関する

研究事例がある。例えば福田らは、高強度高緻密コンクリートを用いた放射性廃棄物

処分用コンクリート容器に関する研究の一環として、意図的に亀裂を入れた同コンク

リートの試料を水中に浸漬させ、亀裂箇所が閉塞していく挙動を、マイクロフォーカ

ス X 線 CT により捉えている[70]。 

 また、コンクリートの自己治癒効果を積極的に取り入れた検討事例もある。山田ら

は、水粉体比 W/P が 30～50%の領域における膨張コンクリートに一軸引張による貫

通ひび割れを生じさせ、緊張力保持のもとひび割れ部の観察を行い自己治癒機能につ

いて確認するとともに、実際の地下構造物を想定し、閉塞したひび割れ部に水圧を作

用させ、その水密性状について確認している[71]。その結果、水分粉体比が 45%程度

のコンクリートにおいても、ひび割れ発生後に水分供給のある場合はひび割れ治癒機

能が作用するとし、特に、膨張材と無機質結晶増殖剤を混入したものは新水和生成物

の析出が多く、0.4mm のひび割れを治癒し、治癒されたひび割れは 100kPa の水圧下

でも高い水密性を示したとしている。 

   (b) 発生制御 

 壁状の大型マスコンクリート構造物では、セメントの水和熱による温度の変化や収

縮に伴う体積変形が、底版から拘束されることでひび割れが発生し、耐久性や止水性

などを阻害する可能性がある。このため、大型構造物を施工する際は、計画段階にお

いて、ひび割れを抑制あるいは(a)項で述べた要求性能に応じたひび割れ幅に制御す

るため例えば、低発熱形セメントの使用、膨張材の使用、ひび割れ誘発目地やひび割

れ制御鉄筋の配置などの対策が採られている 

 ひび割れの発生および幅の制御については、土木学会のコンクリート標準示方書

（設計編）において、ひび割れの発生確率およびひび割れ幅に関する記述がある[72]。

同示方書では、ひび割れ発生確率と安全係数の関係から、ひび割れに対する対策レベ

ルに応じた安全係数の目標値を定めることとしている。また、ひび割れ発生に対する

照査では、ひび割れ指数（コンクリートの引張強度を最大引張応力度で除した値）が

設定した安全係数を上回るようにすることとしている。なお、ひび割れを防止したい

場合の安全係数は、1.85 以上としている。 

 ひび割れ指数とひび割れ幅の関係について、外部拘束が卓越し、内部拘束、乾燥の

影響を受けた壁構造モデルの実験結果を元にして、ひび割れ幅－ひび割れ指数－鉄筋

比との関係で整理されている[72]。同示方書では、解析結果等からひび割れ指数を算

定し、これらの関係よりひび割れ幅を算定することができるとしている。 

 なお、ひび割れ幅－ひび割れ指数－鉄筋比との関係からひび割れ幅を予測した事例

としては、石田らが、放射性廃棄物処分場における鉄筋コンクリート製ピットを建設
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し、操業する過程において発生するひび割れについて、そのひび割れ幅および本数の

予測を試みている[73]。具体的には「セメント水和熱」「廃棄体荷重」「充填材荷重」

を考慮し、水密性に最も大きな影響を及ぼす貫通ひび割れについて予測している。な

おこの報告において、実構造物との比較検証はなされていないが、に示すモデルで解

析を行った結果、低熱ポルトランドセメント、フライアッシュ、石灰石微粉末、膨張

材および石灰石骨材を適用することで、躯体を貫通するひび割れは生じるものの、ひ

び割れ幅は 0.2mm 以下に制御できるとしている。 
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3.2.2 非破壊検査技術に関する検討 

3.2.1 の文献調査の結果にもあるように、人工バリアにおけるセメント系材料を使用する部材

に関し、設計や施工方法によるが、ひび割れの発生が懸念される。第 2 次 TRU レポート[1]に

おけるセメント系材料の変質挙動の解析では、ひび割れの有無を考慮した拡散係数及び透水係

数の設定としており、ひび割れを考慮した長期挙動評価がされている。人工バリアのセメント

系材料を使用した部材のひび割れを把握することは、拡散係数、透水係数等の特性値の信頼性

の向上により、人工バリアの長期挙動評価による成立性の信頼性にも資するものと考えられる。  

そこで、平成 24 年度までに検討している、セメント系材料への適用性が高いステップパル

サーを使用した超音波による非破壊検査手法[44]を適用した技術の検討を進めることとして検

討課題等の抽出を行った。 

 

(1) 本計測手法の特長と平成 24 年度までの成果 

本検討で使用するステップパルサーを使用した計測手法に関して説明する。本検討で使用

する、ステップ型の探傷機は、近年、複合材料やコンクリート試験体の超音波計測に対する、

有効性が検証されている。図 3.2.2-1 はパルサーによる励振波形と発生する超音波の送信波

形、さらにその周波数特性を模式的に示したものである。図 3.2.2-1 の上段は通常探傷に使

われる市販探傷機を示す。このパルサーの励振波形はスパイク波であり、スパイク波で圧電

素子を励振した場合の典型的な送信波形は理想的には 1 波となる。実際は、素子共振で多数

の波数が得られるが、探触子内にダンパーを入れてこの共振を抑えると、数波の波形で送信

されることも多い。この送信波形を、FFT により周波数解析すると、右欄に示すような中

心周波数にピークを持つスペクトラムが得られる。スペクトラムの幅は、送信波の波数が多

いほど狭帯域となるが、いずれにしても中心周波数を中心にしたピークを示す。通常の減衰

の小さい材料の探傷は、このピーク周波数のエネルギーをそのまま使って行なわれ、スペク

トラムのピーク振幅と受信波形振幅は、伝搬に応じて両者同様にそのまま減少していく。し

かし、高減衰材料では、青点線で示したように、高周波数で大きな減衰を生じるため、高周

波数成分が極端に減衰し赤線で示すようにエネルギーは著しく減少する。 

一方、図 3.2.2-1 の下段の励振波形をステップ状にしたステップパルサーでは、送信波形

は理想的には半波を示す。実際に探触子設計で、できるだけ半波に近い送信を実現すると、

そのスペクトラムは右に示すように、低周波数が非常に広い超広帯域特性を示す。十分な低

周波数成分を持つので、今度は青点線のように高周波数が大きく減衰する大減衰部材でも、

高周波数成分は減衰するものの、赤線のように低周波数に十分なエネルギーが残って伝搬す

る。このため、両者を比較すると、通常のスパイクパルサーでは、大きな減衰で計測できな

い部材でも、ステップパルサーでは計測が可能である。ただし、ステップパルサーでは、エ

ネルギーの中心は広帯域特性を反映して低周波数側に移動するため、伝搬波形は間延びした

低周波数波形として伝搬することになる。そのため、ステップパルサーは大減衰材料の超音

波計測に有効である。 
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図 3.2.2-1 超音波パルサーの励振波形と発生する超音波の周波数特性 

平成 24 年度までにこのステップパルサーを使用したコンクリートの欠陥探査手法の検討

を実施した。対象とするコンクリートは圧縮強度が 200N/mm2 の高強度高緻密コンクリー

トとし、探査対象は、厚さ 200mm 部材における裏面から発生するひび割れである。 

スッテプパルサーによる探傷手法について、先ず、スパイクパルサーによる探傷手法との

比較試験を実施した。その結果、0.2mm 幅のスリット状のひび割れについて、スパイクパ

ルサーでは励振電圧 1000V にて探傷を実施した結果に対し、ステップパルサーでは励振電

圧 30V にて同様なエコー波形が得られることを確認した。これによりスッテップパルサー

による探傷手法は、目標とする 0.05mm幅のひび割れの探傷への適用性が高いと判断し、実

際の容器のひび割れに近い 0.05mm幅を目標とした自然欠陥の探傷を実施した。その結果、

0.06～0.07mm 程度のひび割れ幅の自然欠陥が探傷できるところまでの適用性を確認した。

今後、超音波の指向性を高める方法や映像化手法等の適用により、欠陥長さ方向の検査精度

や目標である 0.05mm幅のひび割れの検出可能とする検討が必要としている。以下に、検討

成果の詳細を示す。 

高強度高緻密コンクリートの自然欠陥(ひび割れ幅 0.05mm 程度)の検出へのステップパル

サーによる超音波探傷法の適用に関して計測を行い検討した。その結果、自然欠陥からのエ

コーが得られ、ステップパルサーの有効性を確認した。ただし、高強度高緻密コンクリート

では、き裂コーナーエコーとき裂端部エコーの分離が困難であり、探触子から発信される超

音波の指向性の影響が考えられた。しかし、探触子の走査によるエコー振幅の急落が確認さ

れ、サイジングに利用できる可能性が高い。現時点では、ひび割れ幅 0.06~0.07mm 程度ま

で検出でき、測定精度や信頼性については、今後検証する必要がある。 

ステップパルサーによる探傷に関する適用範囲を調査するため、高強度コンクリートで計

測を行った。その結果、現状の計測システムでは超音波の伝搬における減衰の影響が大きい

ため、SN 比が確保できなく、人工欠陥において欠陥コーナーエコー及び端部エコーの同定

が難しい結果であった。様々なコンクリートへ適用範囲を広げるには SN 比の改善が課題で
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ある。 

次に、平成 24 年に抽出した検討課題に対する方策を示す。まず、下記 1)の基本的な欠陥

探傷技術の向上が必要であることから、本検討では 1)を対象として検討を進める。 

 1) ステップパルサーによる欠陥探傷技術を向上させる必要がある。 

・ 欠陥コーナーエコーと端部波エコーの分離が難しい点に関しては、低周波数

（500kHz で送信しているものの伝搬に伴い 100kHz 程度に周波数は低下して

いると考えられる）超音波による指向性の低下が原因と考えられる。指向性の

改善には、1MHz 程度を念頭に置いた高周波数化、あるいは集束くさびを用い

て指向性をある程度コントロールする方法が考えられる。なお、いずれも計測

時の送信音圧の低下、散乱ノイズの増加も生じると考えられるため、探傷時の

SN 比で導入効果を判断する必要がある。 

・ 加えて、大振幅超音波計測システム(大電圧パルサー、積層探触子システム)や

送信波形の SN 比改善システム（探触子の変更、コンポジット探触子の可能性）

の利用検討も考えられる。 

・ TOFD 法等で使用される映像化技術も欠陥を検出する精度の向上に有効であ

る。 

 2) 実際の容器のひび割れを考慮すると、複数のひび割れ、斜めのひび割れを検出

する技術が必要である。そのためには、2 探触子法等を適用した技術の開発が

必要である。 

 3) 超音波の伝搬特性に温度が影響し、廃棄物により容器の温度の上昇及び容器断

面の温度分布が発生する可能性があることから、探査手法において温度に対す

るキャリブレーションの方法を検討する必要がある。 

 

(2) 実施概要 

ステップパルサーを用いた超音波による非破壊検査手法を人工バリアのセメント系材料に

適用するにあたり、まず、平成 24 年度までの成果からの検討及び予備的な試験を進めるに

あたり、再現性を確認する実験を行った。 

次に、平成 24 年度までの検討において見出された、1 探触子斜角探傷によるコンクリー

ト中のき裂端部の同定方法として、エコーの振幅の急落より判断出来た点に関し、系統的に

データを取得し、詳細な検討を行った。 

さらに、欠陥コーナーエコーと端部波エコーの分離が難しい点に関しては、高精度 FEM

を用いたシミュレーションで本計測を解析し、集束くさびを使用したフォーカス斜角探触子

は、本計測に有効であると推定されたことから、フォーカス斜角探触子を試作し、き裂端部

波の同定性能の向上について、有効性を検証した。 

加えて、今後、高強度高緻密コンクリート、あるいは高強度コンクリート等を現場施工し、

施工時のき裂計測を広範な実機で実用することを念頭に、検討・克服すべき技術課題につい

て、抽出した結果を付記した。 
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(3) 平成 24 年度までの計測結果の再現性確認 

平成 25 年度の試験による検討を進めるにあたり、平成 24 年度までの成果との継続性を確

認するため、再現性の確認を実施した。本実験では、主に受信波形と感度を確認する目的で

行ったっもので、試験体は計測波形の SN 比が高い高強度高密度コンクリートを用いて実施

した。図 3.2.2-2 に計測方法を示す。 

 

50mm程度

プラ板(欠陥の誘導用0.2mm厚さ)

400mm

10mm

打設面

打設面

400mm

寸法：800×200×200mm

スリット
(幅0.5mm、長さ40mm)

40mm

自然欠陥
(幅0.04mm以下)

スリットを導入した試験体

自然欠陥を導入した試験体

寸法：800×200×200mm

計測条件
・探触子：500kHz
・1探触子法
・斜角横波探傷
・入射角：47度
・探触子サイズ：Φ 40

材料特性
・縦波音速：4884[m/s]
・横波音速：2737[m/s]
・密度：2.5

 

図 3.2.2-2 高強度高緻密コンクリート試験体での計測方法 

 

測定は平成 24 年度の報告同様、スパイクパルサーとステップパルサーを比較する条件（φ

40mm の 500kHz 探触子）で、まずスリット導入試験体について、コーナーエコー計測時の

RF 波形を図 3.2.2-3 に、スリット端部エコー計測時の RF 波形を図 3.2.2-4 に、それぞれ示

す。 

 

感度：60db
電圧：1000V

スパイクパルサー

広帯域ステップパルサー

探触子内反射

感度：20db
電圧：30V

コーナーエコー位置

 

図 3.2.2-3 スリットコーナーエコー計測時の RF 波形(高強度高緻密コンクリート) 
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 図 3.2.2-3 のコーナーエコー計測では、既存のスパイクパルサーで 1000Ｖ励振し、60dB

の増幅条件で計測したのに対し、コンクリート計測用ステップパルサーでは、30Ｖ励振で

20dB の増幅で明瞭なコーナーエコーが得られており、計測感度についてステップパルサー

は、極めて有効であることが確認できる。またスパイクパルサーでは、受信エコーは波数が

多く、狭帯域特性を示すのに対し、ステップパルサーでは、波数の少ない広帯域波形が受信

できており、感度の差異は設計通り、計測系の帯域の差異に起因するものと推定できる。一

方、スリット端部エコーの計測結果を、図 3.2.2-4 に示す。 

 

感度：60db
電圧：1000V

スパイクパルサー

広帯域ステップパルサー

探触子内反射

感度：20db
電圧：30V

コーナーエコー位置

 

図 3.2.2-4 スリット端部エコー計測時の RF 波形(高強度高緻密コンクリート) 

 図 3.2.2-3 と比較して、図 3.2.2-4 のステップパルサーによる端部エコー波形は同様に良

好な広帯域波形を維持できており、計測感度のアドバンテージも同様に極めて高い。 

次に、ステップパルサーを用い、自然き裂試験体でのき裂コーナーエコーとき裂端部エコ

ーを計測した結果を図 3.2.2-5 に示す。 

 

感度：20db
電圧：30V

コーナーエコー

端部エコー
感度：20db
電圧：30V

探触子内反射

 

図 3.2.2-5 自然欠陥き裂端部エコーとコーナーエコーの RF 波形 

(高強度高緻密コンクリート) 

 自然き裂では、き裂コーナー開口部に、き裂導入時に使ったプラ板があるため、コーナー

エコー振幅が大きく低下するものの、コーナーエコーは十分 SN 比で同定できる。一方き裂
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端部エコーは、き裂開口が小さいため、スリットの場合に比べ感度が落ち、SN 比が大幅に

悪化する。以上の計測結果は、基本的にはこれまでの報告同様であり、平成 24 年度までの

試験結果の再現性を確認した。さらに、高強度コンクリートについても計測を実施したが、

平成 24 年度の試験結果と同様に、き裂端部エコーの検出は困難だった。 

 

(4) 端部エコーの同定について 

横波斜角法を用いる標準的端部エコー法では、実機計測において、図 3.2.2-5 で計測した

コーナーエコーから欠陥の有無を判別し、検出した欠陥について探触子を走査して欠陥端部

エコー振幅の最大位置を探すことで、単純な幾何から欠陥寸法を計測する。通常の鋼材の計

測等では 2～5MHz 程度の周波数の計測において、端部エコーは独立した明確な振幅ピーク

を示すことから、欠陥端部を容易に同定することができる。 

しかし本計測の場合、図 3.2.2-5 で示すようにき裂端部エコーの振幅と SN 比が高くない

ため、振幅のピーク位置を用いるき裂端部同定の困難さがあることを、平成 24 年度の検討

でも指摘した。平成 25 年度は、探触子を試験体表面で走査し端部波同定を試みる場合の振

幅挙動を、系統的に評価した。まず、図 3.2.2-5 に示す高強度高緻密コンクリートに導入し

た、き裂の端部エコーについて、探触子走査時の振幅計測に係る計測結果を、図 3.2.2-6 に

示す。 

コーナーエコーのピーク位置は、明確に計測できるものの、端部に向かって走査すると、

コーナーエコー位置から RF 波形で左側に移動しながら振幅は徐々に低下し、端部エコー振

幅のピーク曲線と、時間軸的にも重なる様になり、図 3.2.2-6 に見るように端部エコーのピ

ーク位置の高精度同定は容易でない。これは自然き裂端部エコーの振幅が小さく、計測時の

SN 比が足りないためとも考えられることから、スリット試験体でも同様の計測を行った結

果を、図 3.2.2-7 に示す。 

図 3.2.2-6 と比較すると、自然き裂の開口部にプラ板が入っていることもあって、スリッ

トの方がコーナーエコー振幅は高く、走査に伴う振幅低下もわずかに大きい。また端部エコ

ーについては、自然き裂に比べスリットでは 20dB 程度振幅が大きい。しかし、図 3.2.2-6

と図 3.2.2-7 を比較して、端部エコーのピーク一同定はスリットの方が特に容易な訳ではな

い。以上より、欠陥の有無・寸法が分からない場合の探傷・サイジングについては、端部エ

コー同定のための何らかの改善が不可欠である。 
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図 3.2.2-6 端部同定のための端部エコー振幅挙動の計測結果(自然き裂) 

 

 

 

図 3.2.2-7 端部同定のための端部エコー振幅挙動の計測結果(スリット) 

 

ここで見られた、き裂端部エコーが同定しにくい問題の原因としては、低周波数では超音

波の指向性が悪くなることが上げられる。対策を検討するためにも、正確な現状把握が不可

欠なため、以下では、本研究で用いた圧電素子、くさび等をモデル化し、超音波 500kHz の

ステップパルサーの伝搬挙動を、超音波伝搬に特化した FEM 解析でシミュレーションした。

図 3.2.2-8 に解析結果を示す。 
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図 3.2.2-8 くさびから入射した超音波のコンクリート内の伝搬解析結果 

 

くさびから入射した超音波は、ほぼ平面波として伝搬し、大きく拡がることなくき裂コー

ナーを反射して探触子に戻ることが分かる。本研究では予備実験を踏まえ、500kHz の低周

波数入射でも指向性が悪化しないように、φ40mmの圧電素子を用いて斜角探触子を作製し

計測に用いた。この音場の解析結果を見ると、これらの探触子設計が有効に機能し、低周波

数超音波計測でも指向性は低くなっていないことが確認できる。しかし一方、40mmのき裂

に対し、音場のサイズは小さくないため、これが探傷において端部エコーの同定を困難にし

ている主因であると推定できる。 

 

(5) 斜角フォーカスくさびの提案と設計 

前章の考察から、き裂端部波の同定の信頼性を向上するための対策として、音場を集束す

る、図 3.2.2-9 に示す斜角フォーカスくさびを考えた。これは、音速の異なる 2 種の樹脂を

利用してくさび内に音響レンズを作り、音場を狭くすることを狙うアイデアである。樹脂の

選択としては、従来くさびに使っているエンジニアリングプラスチックと、この樹脂以上に

減衰の少ないポリスチレンの２種を使うこととし、45 度横波斜角フォーカスプローブを提

案した。 
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①エンジニアリングプラスティックフォーカスくさび構造

①

②
②ポリスチレン

L:最適な設計必要
 

図 3.2.2-9 音場改善のために提案する新しい斜角フォーカスくさび 

 

このフォーカスプローブの有効性を検証するため、既存のくさびの超音波伝搬解析同様、

本フォーカスプローブに縦波を入射する探触子モデルを FEM で解析し、超音波伝搬挙動を

検証した。Ｌ＝60mm の場合の解析結果を図 3.2.2-10 に示す。これまでのくさびによる図 

3.2.2-8 の音場と比較し、コンクリート入射後板厚の中心付近で、入射波はゆるく焦点を示

して集束し、その後再び拡がっていく。受信くさび近傍では、かなり音場は拡がるものの、

くさびの大きさの範囲で十分受信できていることが分かる。この技術を使えば、集束しない

くさびと比べ、計測時の空間分解能は大幅に向上することが期待でき、図 3.2.2-6 の端部エ

コー同定においても、計測改善の有力な選択肢になると考えられる。 

 

 

図 3.2.2-10 斜角フォーカスくさびから入射した超音波のコンクリート内の伝搬解析結果 
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(6) 斜角フォーカスくさびの試作 

(5)の FEM シミュレーションに基づいて、40mm の欠陥計測用に設計した、L=70mm の

斜角フォーカスくさびを試作した。試作斜角フォーカスくさびの外観写真を図 3.2.2-11 に

示す。 

 

図 3.2.2-11 試作斜角フォーカスくさびの外観写真 

 

(7) 斜角フォーカスくさびによる計測結果 

図 3.2.2-7 と同様、斜角フォーカスくさびでき裂端部エコーを計測した結果を図 3.2.2-12

に示す。斜角フォーカスくさびの効果を通常くさびと比べ比較した。音場の単純な比較から、

斜角フォーカスくさびを使うことで集束性は向上し端部エコーの識別性向上が期待できるが、

特に図 3.2.2-12 のコーナーエコーのピーク挙動を見ると、左図の通常くさびでの計測では、

計測位置で 215～195mm 程度まで平坦なピークであったのに対し、右図のフォーカスくさ

びでの計測では、210mm 位置に明確なピークが検出でき、フォーカスくさびによる集束の

結果、空間分解能の高い計測が可能になったことが確認できた。しかし、受信時の増幅条件

はフォーカスくさびを用いた方が 10dB 程度高く、くさび内の減衰等により端部エコーの振

幅が低下したことで、SN 比が低下して端部エコーの計測ができなかったものと考えられ

る。 

 

コーナーエコー
・ステップ励振
・励振条件：30V
・受振条件：31db
・入射角：45度

・ステップ励振
・励振条件：30V
・受振条件：20dB
・入射角：47度

フォーカスくさび通常くさび

端部エコー位
置

 

図 3.2.2-12 端部同定のための端部エコー振幅挙動の計測結果(フォーカスくさび：SLIT) 
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今後、フォーカスくさびレンズ加工部の密着性を向上し、フォーカスくさび内の減衰を減

らす対策を試みると共に、計測装置の改良を行うことで、フォーカスくさびの優位性を検証

する必要性がある。 

 

(8) 今後の計測ビジョンと研究計画の検討 

本研究で目標とするコンクリート内のき裂サイジングは、現状の通常の端部エコー探傷技

術では実現できず、提案した超広帯域計測と斜角フォーカスくさびを組み合わせることで、

基本的な計測骨子を確立できる見通しを得た。 

C-14 長期閉じ込め容器において、高強度高緻密コンクリート製の容器を探傷して、容器

の内側に 60mm 以上のき裂がないことを保証する場合には、容器の全表面から深さ 140～

200mm の範囲を精密計測する必要がある。これらの探傷要領を考えると、理想的には現状

の鋼構造物等で利用される探傷技術を組み合わせて、①簡易で迅速な計測が可能なスクリー

ニング計測（ただし欠陥の見逃しは許されない）と、② ①で拾い出した欠陥可能性部位を精

密に探傷する精密探傷法、の 2 種を組み合わせることができれば探傷効率と計測の信頼性を

両立することが容易になる。本研究では、コンクリート内のき裂のサイジングが不可欠であ

り、まず②の精密計測法を確立することが急務であるため、本研究では②の技術確立を優先

している。 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.2.2-13 横波斜角法を用いた端部エコー法 

 

本研究で検討してきた、図 3.2.2-13 に示す横波斜角法を用いた端部エコー法は、従来、

②の代表的手法であり、鋼の探傷においても適用範囲が最も広く、広く用いられている。 

しかしこれまで、コンクリート部材のき裂探傷を正面から取り上げた研究や応用事例は殆

んど無く、作年までの本研究で、超広帯域超音波を用いた端部エコー法を適用してきたが、

き裂端部エコーの同定に課題があった。しかし、今年度提案した斜角フォーカスくさびの技

術を使えば、実機コンクリート計測の計測骨子について見通しが立ったと考えている。ただ、

実機コンクリート部材計測を想定した場合、なお今後克服すべき技術課題が考えられるため、

以下に列挙する。 

 

 1) 端部エコー計測では、基本的に斜角探触子を部材表面からジグザグ走査しなが

らの計測が求められる。鋼材では、粘性の低いグリセリン系のカプラントを使

うため、探触子の走査は容易だが、コンクリートの場合通常使われるカプラン
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トは粘性が高く、走査性に課題がある。直接接触する場合は、粘性の低いカプ

ラントを用いても、再現性や信頼性が確保できることを検証する必要があり、

場合によれば、タイヤ探触子等で僅かに探触子を浮かせ、隙間にカプラントを

充填する方法等を試行する必要性がある。 

 2) 次に、現在使用している現有のコンクリート用ステップパルサーは、数 m の厚

さの大型コンクリート部材計測用に設計された装置を流用している。従って、

本研究で対象とする厚さ 20cm 程度の試験体を計測すると、表面付近に広範な

不感帯があり、励振電圧を上げると表面付近の不感帯はさらに拡がってしまう。

現状、本研究のコンクリート試験体で、30V の励振条件が最も SN 比が高いの

はこの理由による。現在の計測条件でも、感度余裕は十分あるため大きな問題

はないと考えられる。しかし、計測上の不感帯となる表面近傍のき裂計測や、

さらに感度を上げた、例えば高強度コンクリートの計測等で、今後励振電圧を

150V～300V に上げる場合、本システムでは不感帯が広がるだけで、有効な計

測に繋がらない。従って、将来実用計測システムを構築する将来のフェーズに

おいては、20cm 程度のコンクリート計測には、最適化した新しいステップパル

サーの設計開発の必要性がある。 

 3) 本報告では、計測系の検証のため、コンクリート試験体は計測の容易な高強度

高緻密コンクリートを用いたが、昨年まで検証してきた高強度コンクリートへ

の適用についても、難易度は高いがき裂のサイジングの可能性を検証していく

必要がある。最大の課題は、き裂端部エコーの SN 比であり、前述のパルサー

の改良や、大変位超音波の送信技術の適用も視野に入れる必要があると考えら

れる。 

 

以上、②の精密探傷法としての端部エコー法のコンクリート部材計測適用について述べた。

一方、欠陥の検出に特化する①については、②と比べ欠陥の有無判別のみであり、定量化は

不要である。欠陥検出の信頼性が高く、簡易で迅速な計測法①が提案できれば、①で迅速に

検出した欠陥のみを②で精密サイジングすればよいので、計測の低コスト化、迅速化、さら

に高信頼計測が期待できる。 

①には、ここで提案した斜角横波法で、特にコーナーエコーの有無のみに着目して計測す

る方法が、鋼部材では広く用いられているが、この方法は前述した探触子のジグザグ走査が

不可欠であり、コンクリート計測を考えると、簡易法としての適用性が低い。 

そこで新しいスクリーニング法として、探触子の走査が少なく計測の迅速な TOFD 法を

考える。TOFD 法は、図 3.2.2-14 に示す縦波 2 探触子を用いる計測法であり、前述の端部

エコー法が超音波を狭い範囲に送信し、探触子を試料表面で 2 次元に XY 走査して計測する

のに対し、TOFD法はレーダーの様に超音波縦波を広範に入射する。縦波は音速が早いため、

横波のモード変換等の複雑な現象に関わらない単純な計測が可能と考えられている。レーダ

ー同様、基本的に探触子を走査することなく、溶接部の検査が可能なので、図 3.2.2-14 の

上図と垂直方向に 2探触子をペア走査して受信 RF信号を図 3.2.2-14の下図のように走査位
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置に合わせて表示すれば、表面と裏面の間に欠陥エコー像が表示できる。走査は一方向の直

線走査のみであり、端部エコー法のようなジグザグ走査は不要であるため、迅速な計測がで

き、探傷画像を利用することで振幅が低くても相対的なコントラストの確保ができれば、欠

陥検出とともに精密なサイジングも同時に期待できる。本来、TOFD法は精密探傷法として

利用されるが、石油化学の分野ではき裂のスクリーニング法として既に利用されている。し

かし、原理でも示したとおり、TOFD法は超音波を広範な方向に入射する必要があり、狭い

範囲に超音波を入射する横波斜角法と比べて、欠陥からの回折波振幅は小さく、これまで薄

板の炭素鋼を多用する火力発電機器の検査に広く利用されているものの、厚板のステンレス

鋼等の超音波減衰材を多用する原子力機器の探傷では利用が進まない等、減衰の大きい部材

では計測困難とされてきた。 
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図 3.2.2-14 TOFD 法の原理と深さを変えた 5 つの平底穴計測画像 

 

本研究は、極めて大きな減衰部材であるコンクリートが計測対象であり、通常 TOFD 法の

適用は難しいと考えられている。一方、(1)の 1)で課題に対する方策で示した、大変位超音

波の送信技術は、低周波数超音波であればかなりの大変位超音波が送信できる可能性がある。

そこで、大振幅超音波送信技術と TOFD 法を組み合わせた計測により、ひび割れ検出精度

の向上が見込まれることから、コンクリート部材への適用性を検証する必要性があると考え

られる。 

以上より、研究計画の策定にあたり、検討項目を以下にまとめる。 

 

・ 詳細な探傷を目的とした 1 探触子法について、斜角フォーカスくさびの適用等により

精度を向上させる検討 

・ 簡易で迅速な TOFD 法による探傷手法について、大振幅超音波送信技術を組み合わせ
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る等によるコンクリートへの適用性の検討 

加えて、実用化のための検討として以下の 2 つを挙げる 

・ コンクリート面で探触子を走査するための、カプラント等の最適化検討 

・ コンクリート部材や欠陥の寸法、コンクリートの種類に合わせた最適化 

また、3.2.1 の文献調査によると、超音波による検査技術を適用するコンクリート部材

は、 

・ 部材の大きさ：部材厚 1m 程度(構造躯体、インバート)、コンクリート容器 200mm 

・ ひび割れの幅：0.05mm 以上 

・ コンクリートの種類：普通強度のコンクリート、高強度コンクリート、高強度高緻密

コンクリート(圧縮強度 18~200N/mm2、超音波の減衰特性が異なる) 

・ 鉄筋の影響 

が予想され、これらの条件も踏まえ検討を進めることとする。 
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3.2.3 まとめ 

(1) 施工方法の初期値への影響に関する文献調査 

1) 施工方法・技術に関する調査 

本項では、セメント系材料の適用が見込まれる各部材（支保工、構造躯体、充填材）に

ついて、施工方法と物性変動に関する調査で得られた知見を以下に記す。 

  a. 支保工 

コンクリート支保工の施工方法としては、ロックボルトと吹付けコンクリートを併

用する NATM 工法が考えられている。吹付けコンクリートの施工方法と物性変動に

関する調査の結果、施工機械（ポンプ圧送式と空気圧送式）の違いで吹付けコンクリ

ートのフレッシュ性状、強度の特性を比較した事例があったが、コンクリート性状に

有意な差は認められていない。 

 使用材料および配合条件としては、高アルカリ性による緩衝材の膨潤性能および天

然バリア（岩盤）への影響が懸念されるため、フライアッシュ高含有シリカフューム

セメント（HSFC）等の低アルカリ性セメントの適用が検討されている。 

なお、坑道の覆工部材の一種としては、坑道底面部の施工（インバート）が挙げら

れるが、既往のトンネル施工の実績によれば、汎用的な無筋コンクリート（呼び強度

18N/mm2、スランプ 8cm）が打設される事例が多い。また、第 2 次 TRU レポートに

おける廃棄体発熱影響に関する検討でも、インバートを無筋コンクリートとしており、

標準的なコンクリートの配合、施工管理の適用が考えられる。 

  b. 構造躯体 

幌型処分坑道における構造躯体が鉄筋コンクリート製であるが、形状例は複雑な形

状、過密な配筋ではないことから、標準的なコンクリートの施工方法が適用できると

考えられる。また、コンクリート配合に関しては、設計基準強度が 24N/mm2 で検討

され、形状が複雑でなく、過密な配筋ではないことから、流動性をスランプで管理す

る普通コンクリートの適用が考えられるが、処分坑道内という狭い空間内で構造物を

構築する観点からは、流動性を高めたコンクリートの適用も優位と考えられる。 

なお、施工方法と物性変動に関する調査の結果、①打設方法（打設回数、打設箇所、

締固め方法）が適切でないと部材内の変動が大きくなる、②打設方向と高さによって

寸法変化、物質移行特性が異なり、打ち込み高さが大きくほど、差が大きくなる、③

打継ぎ面に近い箇所では、それ以外の箇所に比べ、細孔量が多くなる、④乾燥によっ

て硬化体組織内に粗大な径の細孔量が生じ、乾燥開始材齢が早い程、粗大な径が残存

する等が明らかとなった。 

  c. 充填材 

充填材の施工方法としては、円形処分坑道では廃棄体の隙間等を充填する流動性の

良い充填材と、坑道上面を充填する吹付けコンクリートを打設する方式が、幌型処分

坑道では流動性の良い充填材をポンプ圧送する方式が考えられている。 

 使用材料および配合条件については、流動性及び硬化時の発熱制御などの観点と、

化学特性（収着性）の観点から、フライアッシュ、シリカ微粉末などの混和材の使用
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が望ましいとしており、強度および流動性は充填固化体用の固型化材料の設定値

（30N/mm2 ）や管理方法に準じるとしている。なお、余裕深度処分施設の低拡散層

に検討されている高流動モルタルは、低拡散性の付与およびひび割れの抑制を目的に、

低熱ポルトランドセメント、膨張材、石灰石骨材が使用されている。 

なお、施工方法と物性変動に関する調査の結果、環境条件によって細孔構造が変化

するとの報告があり、構造躯体のコンクリートでの事象と同様、打設高さや養生条件

によって物性値が変動する事象が、充填材でも生じると考えられた。 

2) ひび割れ発生に関する調査 

 本項では、部材ごとに懸念されるひび割れの形態と、物質移行特性の観点でのひび割

れの取り扱いについて、調査で得られた知見を以下に記す。 

  a. ひび割れの発生形態 

NATM 工法で施工された支保工（覆工コンクリート）では、トンネル天端付近にお

いて軸方向に伸びるひび割れが生じる。ひび割れ要因としては、地圧の他に、吹付け

コンクリート面の凹凸などによる外部拘束、内空側と地山側との収縮量の差（内部拘

束）が挙げられる。 

 構造躯体のような壁部材の断面では、水和熱による膨張および乾燥による収縮等の

体積変化が、地盤などによって壁の下部が拘束されるような場合、下部の端部や中央

においてひび割れが発生する。一辺だけを拘束した時や引張外力を受けると、拘束や

引張外力を受けた辺にひび割れが生じる。また、部材断面の内外で体積変化が異なる

と、内部拘束によるひび割れが生じる。 

充填材では、打設方法によっては打設上面の広い範囲でひび割れが認められ、打設

時に振動を加えることによってさらにひび割れが助長される。また、廃棄体と充填材

の間では、充填材の周辺部材の吸水が要因と考えられるひび割れあるいは隙間が生じ

る。なお、膨張材の使用や適切な打設、養生を行うことでひび割れは低減される。 

  b. ひび割れの取り扱いについて 

 一般の土木建築構造物における防水性・水密性が要求される部材の許容ひび割れ幅

は、0.05mm が目安となっている。一方で、ひび割れ箇所の水密性に関しては、ひび

割れ箇所が閉塞する事象が確認されており、コンクリートの自己治癒効果により

0.4mm のひび割れを治癒したとの報告もある。 

 ひび割れの発生および幅の制御については、ひび割れ幅－ひび割れ指数－鉄筋比と

の関係が指針で示されており、所定のひび割れ幅に制御する方策として、低発熱形セ

メントや膨張材の使用、ひび割れ誘発目地やひび割れ制御鉄筋の配置等がある。 

 なお、ひび割れ幅以外の評価事例としては、余裕深度処分施設における低拡散層部

位の実効拡散係数の評価において、部材の表面積に対するひび割れ開口部の面積比率

によりひび割れの影響を評価している。 

 

(2) 非破壊検査技術に関する検討 

人工バリアにおけるセメント系材料を使用する部材に発生する懸念のある、ひび割れの検
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査手法について、平成 24 年度までに検討している、セメント系材料への適用性が高いステ

ップパルサーを使用した超音波による非破壊検査手法[44]を適用した技術の検討を進めるこ

ととして検討課題等の抽出を行った。成果を以下に示す。 

コンクリートの裏面に発生したひび割れの探査のための、1 探触子斜角探傷法について、

平成 24 年度の検討、平成 25 年度の試験により、端部エコーとコーナーエコーの分離が難し

く、これは超音波の指向性が低いことに起因すると考えられた。斜角フォーカスくさびを

FEM による詳細解析に基づき設計し、その効果の検証試験を行なった結果、コーナーエコ

ーの分離性の向上を確認した。しかし、試作したフォーカスくさびの加工精度の影響で端部

エコーの確認が出来なかったため、くさびの加工精度の影響を確認し、フォーカスくさびの

効果を検証する必要性がある。 

また、コンクリート部材は大きく、検査範囲は非常に広いことから、コンクリート面全体

からひび割れをスクリーニングする技術として、2 探触子による TOFD 法を抽出した。

TOFD法は、超音波の減衰の大きいコンクリートへの適用するための手法として、大振幅超

音波送信技術を組み合わせた手法を提案した。 

加えて、実用化のための検討として、コンクリート面で探触子を走査するための、カプラ

ント等の最適化検討、コンクリート部材や欠陥の寸法、コンクリートの種類に合わせた最適

化が抽出された。 

3.2.1 の文献調査によると、超音波による検査技術を適用するコンクリート部材は、 

・ 部材の大きさ：部材厚 1m 程度(構造躯体、インバート)、コンクリート容器 200mm 

・ ひび割れの幅：0.05mm 以上 

・ コンクリートの種類：普通強度のコンクリート、高強度コンクリート、高強度高

緻密コンクリート(圧縮強度 18~200N/mm2、超音波の減衰特性が異なる) 

・ 鉄筋の影響 

が予想され、これらの条件も踏まえ検討を進めることとする。 
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3.3 初期値の設定及び初期値と長期挙動の関連に関わる検討 

  

本節では、人工バリアの長期挙動評価の解析精度の向上を目的とし、初期値の設定及び初期

値と長期挙動の関連について検討を行う。初期値の設定に関して熱影響及び施工の影響に関す

る検討成果を元に検討を進め、初期値の設定と長期挙動との関連を評価し、人工バリアの技術

的成立に寄与する設計や施工への反映事項を抽出することを目標とする。そのうち、初期値の

設定を踏まえた人工バリアの長期挙動評価では、平成 24 年度までに構築してきたセメント系

材料の変質に伴う物質特性変化のモデルが必要となる。当モデルを使用するにあたり、平成 24

年度までの検討において挙げられている対応が必要であることから、以下に述べる高度化に関

する検討を行った。。 

セメント系材料の変質に伴う物質特性変化のモデルは、平成 24 年度までに種々のセメント

ペーストの物質移行特性のモデルが検討されている[2]。普通ポルトランドセメントに関して、

化学的変質に伴う特性変化をモデル化し、拡散係数を予測する手法が提示されている[2]。成果

の概要は以下のとおりである。 

・ 空隙構造モデルによって、種々のセメントペースト硬化体の拡散係数を評価可能である

ことを確認した。 

・ OPC ペースト硬化体に関して、溶解変質に伴う拡散係数変化を予測するモデルを構築

した。  

・ 空隙構造モデルにおいて表面電荷の影響は小さく評価された。 

・ 空隙構造モデルのトリチウムイオンの移動に対する適用性を確認した。 

平成 24 年度までの検討により抽出された課題に、骨材を含むコンクリートやモルタル材料

への対応、及び多様なセメント系材料への対応が挙げられている。処分施設において実際に使

用する材料はモルタルやコンクリート等、骨材を入れた材料であり、これらの材料における物

質移行特性を評価するためのモデルの検討が必要である。なお、骨材が入ることによって生成

する可能性のある遷移帯は、その影響が懸念されるため検討に考慮する必要があると考えられ

る。加えて、普通ポルトランドセメント以外の混合セメントは耐久性に優れる等の理由から仕

様が検討されており、これらのセメントを使用したモルタルやコンクリートの物質移行特性や

化学的変質に伴う特性変化のモデル化も課題として挙げられている。 

そこで、平成 25 年度は、長期挙動評価に必要な、多様なセメントを使用したモルタル及び

コンクリートを対象とした変質に伴う物質移行特性の算定モデルの高度化について、その高度

化の手法を検討して提示すると共に、試験等を実施した。実施項目を以下に示す。 

・ 関連情報の収集と計画策定 

・ モルタルの物質移行特性の評価とモデル化：解析条件の検討、試験用試料の作製(健全

なモルタル対象) 

・ 混合セメントペーストの溶脱に伴う物質移行特性変化のモデル化：試料の作製と試験の

開始 

・ モルタルの溶脱に伴う物質移行特性変化のモデル化：試験用試料の作製 
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3.3.1 関連情報の収集と計画策定 

 ここでは、変質に伴う物質移行特性の算定モデルの高度化に関して、骨材を考慮したモデル

の構築に必要な情報を収集し、検討計画策定した成果を示す。情報収集では、セメントペース

トと骨材の界面に形成される遷移帯、及び溶解変質試験方法について調査した。溶解変質試験

方法の調査は、本検討で対象とするモルタル及びコンクリート及び混合セメントを使用したセ

メント系材料は、溶解変質に時間を要し、事例も少ないため、試験方法の立案を目的として実

施した。 

 

(1) 遷移帯の形成と遷移帯が物質移行特性に及ぼす影響に関する調査 

1) 遷移帯の特性 

 硬化セメントペーストにはセメント水和物と未水和のセメント粒子、毛細管空隙(φ3nm

～2μm)が存在する。セメント水和物の中にもゲル空隙と呼ばれるφ3nm 以下の微小な空

隙が存在している。そして、モルタルやコンクリートのような骨材を含むセメント系材料

にはさらに遷移帯と呼ばれる不連続な領域が存在している。遷移帯は骨材とセメントペー

スト間に作られるカルシウムリッチな空隙領域であり、骨材表面 40μm 程度までの領域に

存在し、粗大な空隙(20nm～800nm)を持つことで知られている[74]。遷移帯の厚さや遷移

帯の空隙率は水セメント比やセメント粒子の粒径などの配合条件に依存し、養生条件や材

齢などによって変化する。また、遷移帯領域は空隙量が多いだけでなく、近接する骨材の

遷移帯とお互いに連結することで高い拡散性を有するようになる点が特徴的で、遷移帯は

その空隙径や空隙量以上にコンクリートの移動特性に大きく影響を及ぼしている。また、

一般にコンクリート中の骨材の平均間隔は 75～100μmであることから遷移帯の占める体

積はかなり大きく、コンクリートの諸物性に与える影響は大きい[75]。そのため遷移帯の

性質を把握することが重要であり、様々な評価が試みられている。 

 

2) 物質移動特性に及ぼす影響 

 拡散性状に対する骨材の分布の影響を調査するため、塩素の拡散試験が行われた[76]。

用いた供試体、T1【セメントペースト+骨材大(φ50mm)１個】、T11【セメントペースト+

骨材中(φ15mm)11 個】、T69【セメントペースト+骨材小(φ6mm)69 個】の 3 種と、骨材

単味、ペースト単味の 5 通りで、水セメント比 0.5 のコンクリートで比較を行っている。

セメントペースト+骨材の 3検体は骨材の断面積が等しくなるようにしている。この結果、

表  3.3.1-1 の通り塩素の拡散試験で得られた拡散係数は、骨材単味<ペースト単味

<T1<T11<T69 となり、T69 はペースト単味の 1.5 倍の拡散係数を示した。骨材が混入す

ることで流路を遮へいし拡散係数は小さくなるはずだが、逆に拡散係数が大きくなってい

るのは遷移帯の影響だと考えられる。中でも粒径が小さい骨材が多く分布している T69 が

最も拡散係数が大きく、粒径の大きな骨材が一つ存在する T1 の拡散係数が小さいのは、

骨材の表面積の増加に伴い遷移帯領域も増加したためであると考えられる。 
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表 3.3.1-1 骨材の分布と拡散係数の関係[76]  

供試体種類 拡散係数(10-9cm2/s) 

骨材 3.99 

セメントペースト 59.8 

T1 78.6 73.6 

T11 79.1 87.0 

T69 96.6 117.0 

 

 Houst らは骨材量を変化させた時にモルタルの拡散係数に及ぼす影響が調査した[77]。

水セメント比は全て 0.6 で、骨材量は 38.5、48.6、55.1%の容積比で混入し、二酸化炭素、

酸素の拡散係数を拡散試験により測定した結果、骨材量 48.6%以下では骨材が増えるほど

拡散係数が小さくなるが、その後、拡散係数が急激に上昇し、骨材量 55.1%で骨材 0%の

セメントペーストより高い拡散係数を示した。これは、48.6～55.1%の間を境に遷移帯同

士が連結して気体の通り道が形成されたためと考えられる。 

 骨材間の距離が近いと遷移帯の連結が起こると考えられている。Snyder ら  [78]も

Houst らと同様に一定の骨材量で遷移帯が連結したと思われるデータを示している。骨材

量の違うモルタル 6 検体に対して水銀圧入試験を行なった結果、骨材量 44.8%以下は比較

的空隙が少なく、骨材量が増えるほど空隙量が減少する傾向があるのに対して、骨材量

48.6%は 44.8%の結果と比べ急激に空隙量が増加しており、それまでの傾向と異なってい

る。Houst と同様に、44.8～48.6%を境に遷移帯同士が連結したことがこの結果から示唆

された。 

3) 遷移帯形成のメカニズム 

遷移帯形成にはモルタル内部のブリーディングが関与していると言われている。骨材表

面はセメントペースト表面に比べて水膜が厚くなりやすい。ブリーディング水が骨材表面

に接水すると、ブリーディング水に溶解している水酸化カルシウムが骨材表面で、大きく

疎に水和物結晶が析出することで遷移帯が形成されると考えられている[74]。Goldman ら

はシリカフュームを用いてブリーディングの低減を試み、その効果を観察した[79]。また、

Hoshino らは赤インクを用いてブリーディング水の挙動を観察した[80]。19mm と 5mm

の骨材の骨材周囲を観察し、骨材表面、遷移帯、ポーラスなペースト、バルクペーストに

分類している。ブリーディングによって骨材下面の水セメント比が増大し、骨材下面でよ

りポーラスになっていることが確認された。 

その他に、wall effect と呼ばれるセメント粒子に偏りが生じる現象でも遷移帯形成のメ

カニズムを物理的に説明されている[76][81]。図 3.3.1-1 は wall effect の概念図である。

フレッシュ時、バルクセメントペースト部では図左のようにセメント粒子が密に存在でき

るが、骨材表層部では図右のように、界面部分で疎な部分ができやすくなり、分布に偏り

が生じる。セメント粒径が大きく、大きさにばらつきがなく、形状が球に近い程この Wall 

effect の影響は大きく表れる。これによって骨材表面には空隙が生じやすくなり、セメン

ト粒子-骨材間に遷移帯が発生すると考えられている。 
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〈バルクセメントペースト部のセメント粒子〉     〈骨材表層部のセメント粒子〉 

 

 

    密に存在する 

      表面が密になれない 

 

図 3.3.1-1 wall effect の概念 

 

 One-side-growth effect と呼ばれるセメント粒子-骨材間の空隙生成メカニズムも遷移帯

形成に関与していると考えられている[76][81]。模式図を図 3.3.1-2 に示す。セメント粒子

間に挟まれて存在する空隙は、水和によってセメント粒子が膨張したときに、セメント粒

子が両側で膨張するため左図のように空隙が圧縮され小さくなりやすい。しかしセメント

骨材間に挟まれた空隙は右図のように一方しか膨張しないため圧縮されにくく、セメント

粒子間の空隙に比べて空隙が残りやすい。このような現象によって骨材表面に空隙が残り

やすくなり、遷移帯が形成されると考えられている。 

 

〈セメント粒子間の空隙〉    〈セメント骨材間の空隙〉 

 

 

 

  空隙が圧縮      圧縮されにくい 

図 3.3.1-2 One-side-growth effect の概念 

 

4) 遷移帯形成量の影響因子 

  a. 水セメント比の影響 

 内川らが EPMA を用いて水セメント比の違う OPC の骨材表面部分を観察したとこ

ろ、W/C=0.5 では骨材表面に水酸化カルシウムの結晶が明確に観察できるのに対して、

W/C=0.25 の場合は遷移帯領域がほとんど確認できていない[74]。一般に遷移帯が形

成される水セメント比は W/C=0.4 程度とされている。水セメント比が低い場合、自由

水による水膜が骨材表面に形成されにくく、微細な水酸化カルシウム結晶による緻密

な構造になるため遷移帯は形成されない。水セメント比が高い場合やブリーディング

によって水セメント比の高い領域が骨材下面に作られた場合、骨材表面の水膜が保持

され疎な領域が作られることで遷移帯が形成される。 

 

 

骨材 

     

骨材 

 

空
隙 

セメント セメント セメント 
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  b. セメント種の影響 

コンクリートに生成する遷移帯の厚さは、初期の水酸化カルシウム量に比例するこ

とが知られている。エーライトを多く含むセメントは水酸化カルシウムを多く生成す

るため、遷移帯厚さが増大する傾向にある。一方、混合セメントの場合、混合材との

水和反応によって水酸化カルシウムが消費されるため遷移帯は抑制される。特に反応

性の高い高炉スラグはフライアッシュより遷移帯形成が抑制される[74] 。また、セメ

ント粒子と混合材の 2 種類の粒径の異なる粉体が混合されることでブリーディング速

度が変化するため遷移帯の生成に影響すると考えられている[82]。 

シリカフュームは、ポゾラン反応性とマイクロフィラー効果の二つの緻密化作用で

遷移帯を抑制できる[79]。材齢 2 か月まではマイクロフィラー効果によって遷移帯が

抑制され、その後はポゾランの水和反応によって抑制されると報告されている。シリ

カフューム添加試料と未添加試料の遷移帯厚さと空隙率を比較すると、遷移帯の厚さ

は大きく変わらないが、シリカフュームによって遷移帯の空隙率が低下する。 

  c. 骨材の粒径・細骨材量の影響 

加藤らは、細骨材がモルタルの遷移帯形成に与える影響を実験的に調べた[83]。細

骨材として標準砂を粒径 1.18mm 以上、0.6～1.18mm、0.6mm 以下のものに篩分け

したものと、篩分けしていない標準砂の 4 種類の骨材で砂セメント比 2 および 3 のモ

ルタルを作製した。また、標準砂を用いて砂セメント比を 1～4 で変化させたモルタ

ルを作製し、それぞれ遷移帯細孔量(Ptz)との関係を調べた。骨材粒径が小さいほど遷

移帯細孔量は多くなり一定の値に漸近し、細骨材量が増えるほど遷移帯細孔量は増加

する傾向が得られている。 

同じ試験で粒径および砂セメント比と遷移帯厚さ(Ttz)との関係を調べた。骨材粒径

が小さい程遷移帯厚さは減少し、細骨材量が増えるほど遷移帯厚さは増加する傾向が

得られている。 

  d. 養生温度の影響 

内川らは 20℃および 60℃で養生した硬化 JIS モルタルの表層の CaO/(SiO2+Al2O3)

モル比および SO3 濃度分布を EPMA によって測定した[74]。その結果、20℃養生で

は水酸化カルシウムが骨材表面に選択的に析出し、ポーラスな遷移帯組織を形成した

が、60℃養生では水酸化カルシウムはセメントペースト中に析出しやすくなり、遷移

帯組織は形成されなかった。60℃養生では C-S-H の平均 C/S モル比は 20℃養生の

C/S=2.0 に比べて 1.8 と若干低くなり、骨材表面とペースト中央部の成分が比較的均

質になっていたことも確認されている。 

  e. 材齢の影響 

羽原らは材齢とともにモルタルおよびコンクリートの遷移帯がどのように変化す

るか調べた[84]。セメントペーストとモルタルの細孔径分布の差から遷移帯の空隙量

を求めた。遷移帯の空隙率を 0.5 と仮定すると遷移帯の厚さは材齢の経過とともに変

化した。コンクリートはモルタルに比べ若干遷移帯領域は薄くなっている。材齢 1 日

目ではどちらも遷移帯は形成されないが、コンクリートの場合は 3 日で 12μm、7 日
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で最大の 30μm までに成長した。モルタルも 7 日で最大の 36μm に成長した。その

後徐々に遷移帯は減少し、91 日目の時点でコンクリートは 22μm(最大の 3/4 程度)、

モルタルは 24μm(最大の 2/3 程度)まで減少したことを確認している。 

5) 遷移帯の評価 

  a. 画像解析による測定 

セメント系材料中の遷移帯について、画像解析によって空隙率及び遷移帯厚さを測

定することが可能である[85][86]。Scrivener らは図左上のような 200μm の写真を

SEM によって撮影し、これに対して画像解析を行った。画像解析は、黒い部分は空

隙率が高いことから、二値化によりこの空隙部分を抽出し、骨材表面からの等距離線

を画像に描き測定する。同様の撮影・画像解析を 10 か所で行い、平均した値で遷移

帯の評価を行っている。 

  b. EPMA による測定 

遷移帯領域は粗大な水酸化カルシウムの結晶が多く析出しているため、カルシウム

分布を測定することで評価することもできる[87]。EPMA の元素分布のマッピングに

よってセメントペースト骨材界面の CaO/SiO2モル比の分布を求め、Ca/Si≧3.5 の領

域についてポイントカウンティングをい、界面からの距離に対する領域の割合で図示

することで遷移帯の厚さを評価することが出来る。高ビーライト系低熱セメント（L）、

普通ポルトランドセメント（N）、早強セメント（H）についての結果から、遷移帯厚

さは W/C（水セメント比）＝50%であっても 50μm 以下であると評価される。 

  c. ペーストとの空隙の差を利用して評価する方法 

セメントペースト、モルタル(コンクリート)の水和速度は骨材量や骨材径によらず

ほぼ同じである[88]。これらの空隙量の差の大部分は遷移帯によるものである。つま

り同じ水セメント比、養生条件、材齢のモルタルとセメントペーストに対して水銀圧

入式ポロシメータを行い、空隙径分布を比較することで空隙の差を測定し、遷移帯の

空隙量を算出することができる。遷移帯の平均厚さも、遷移帯の空隙量を骨材の比表

面積と遷移帯の空隙率で除すことで算出することができる。 

 

 

 

6) 遷移帯抑制対策 

 遷移帯の形成メカニズムにはブリーディングが大きく関係しているため、ブリーディン

グの発生を抑制することが遷移帯の抑制につながる。抑制方法としては以下が挙げられる。 

  a. 増粘剤の使用 

増粘剤系高流動コンクリートは増粘剤が自由水に作用し分離抵抗性を向上させ、流

動化剤がセメント系材料の流動性・充填性を向上させることでブリーディングの発生

を抑制する。また、増粘剤の添加量の増減させることでブリーディング量を調節でき

ることが知られている[89]。 
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  b. 配合の工夫 

 混和材の使用 

 減水剤を用いて水量を抑える 

 水酸化カルシウムの生成量が少ないビーライトセメントを使用する 

 石灰石系骨材を使用して骨材表面での水酸化カルシウム反応性を抑える 

  c. 高温養生 

高温で養生すると、水和反応が活性化されブリーディング水がセメントペースト骨

材界面に到達する前に水和するため、水酸化カルシウム結晶はバルクペースト内に比

較的均質に生成し、遷移帯を抑制することが出来る[74] 。 

  d. 二段混練法（SEC 法、ダブルミキシング法） 

先に 15~35%程度の低い水セメント比で練りを行い、残りの水を後で加えて練る方

法で、骨材表面に低い水セメント比のセメントペーストが付着した状態で練りあがる

ため遷移帯が抑制されるというものであり、配合を変えずに遷移帯を抑制できる[74]。 

 

(2) 実用的材料の溶解変質試験方法の調査 

 セメント硬化体の溶解変質挙動を評価するために多くの研究が報告されており、様々な手

法の溶解変質試験が実施されている。報告されている溶解変質試験方法を手法や機構の観点

から①溶解法（液交換法）[90]、②浸漬法[91]、③電気的促進法[92]、④通水法[93]、⑤硝酸

アンモニウム法[2]に分類した。各試験方法にはそれぞれ利点や課題があり、評価したい対象

や目的に応じて試験方法を選定することが必要である。また、試験方法により模擬できる現

象も異なってくる。試験手法の一覧を表 3.3.1-2 に示す。 

1)  溶解法（液交換法）  

  a. 試験方法 

セメントペーストを粉砕した粉末試料を水に浸漬し、一定時間ごとに液交換する方

法である。液交換することによりセメント水和物に接触する水量を増加させ、溶解反

応を進行させる。固液が平衡となったところで液交換する条件で実施すれば、溶解に

伴う水和物相と平衡液相組成の変化といったような化学的な変質を評価することに適

した試験方法である。 

  b. 利点 

 溶解現象を評価するための最も基礎的なデータである水和物相の化学的な変化

（化学組成や水和物組成）と液相組成の変化を評価することができる。また、接触水

の組成や温度変化等の試験条件の変化に適応できる。 

  c. 課題 

試料と浸漬水が十分に平衡になったことを確認するために浸漬水 pH を定期的に測

定し一定となったところで液交換するという手法がとられるが、一定となるまでに長

い時間がかかり、液交換回数を多くして溶解を進行させるためには、試験期間が長く

かかる。 

また、粉末試料を用いるために溶解変質に伴う物性評価研究には直接適用できない。 
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2) 浸漬法 

  a. 試験方法 

試料（粉末もしくはブロック試料）を水に浸漬する方法で、試料に接触する水の量

を変化させることにより溶解量を変化させることができる。試料は粉末試料とブロッ

ク試料のいずれも適用が可能である。 

粉末試料を用いた場合には水和物相の変化とそれに伴う液相組成の変化、ブロック

試料を用いた場合には溶解成分が拡散により移動する溶解現象を模擬した硬化体の変

質を評価することができる。 

  b. 利点 

粉末試料を用いた場合は溶解現象を評価するための最も基礎的なデータである水

和物相の化学的な変化（化学組成や水和物組成）と液相組成の変化を評価することが

できる。また、接触水の組成や温度変化等の試験条件の変化に適応できる。溶解法の

ように液交換という作業が必要なく、試験方法が簡単である。また、大気に触れる機

会も少ないことから炭酸化等の溶解以外の変質が生じることが少ない。平衡状態の判

断も簡単なことから、水和物相の分析に適している。 

ブロック状試料を用いた場合は、固相の物理的な変質（空隙構造、水和物相の分布）

を評価することができる。 

  c. 課題 

溶解量を多くするために（溶解した状況を模擬する）ためには液固比を大きくする

必要があり、浸漬液相が希薄となるため、硬化体内で生じる可能性のある現象を再現

できない場合がある。 

ブロック試料を用いた場合は、拡散速度が小さいために溶解が遅いことから物性評

価できるような変質試験体を得るためには極めて長い時間がかかる。また、試料の表

層部分の変質が著しく進行し、固相内の濃度勾配が大きくなり、実現象とは異なった

反応が生じる可能性がある。 

3) 電気的促進法 

  a. 試験方法 

ブロック状試料に電位勾配を与えて、間隙水中に溶出したイオンを各電極に移動さ

せることにより溶脱を進行させる手法である。通常の溶解反応では溶出成分は濃度勾

配や水流によって移動するが、この方法では陽イオンは陰極側に陰イオンは陽極側に

分かれて移動するので、溶解の進行に伴う二次鉱物の析出等は再現されない。 

通常の溶解現象とは変質機構が異なる可能性があるが、比較的短期間に物理試験可

能な変質試料を得られる試験方法である。 

  b. 利点 

比較的短期間で溶脱変質した試料を得ることができ、溶解に伴う強度特性や透水係

数、拡散係数といった物性の変化を直接測定することができる。コンクリート試料で

も変質試料を作製することができる。 
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  c. 課題 

陽イオンは陰極側に陰イオンは陽極側に分かれて移動するので、溶解の進行に伴う

二次鉱物の析出等は再現されない。また、液相組成の評価はできない。 

4) 通水法 

  a. 試験方法 

ブロック状試料に圧力や遠心力などにより水を通水させ、溶解を進行させる。固液

が平衡となるような条件で通水させた場合、透過水組成の変化は溶解法、浸漬法（粉

末）で得られる固相と液相の関係と同じになる。 

  b. 利点 

固相の物理的な変質（空隙構造、水和物相の分布）を評価することができ、変質の

進行を通水量との関係で評価することが可能である。また、構造物の物理的な条件（配

合、ひび割れの有無、等）による影響を評価することができる。 

  c. 課題 

実際の構造物に適用される配合のセメント系材料の透水係数は小さく、所定量の水

を通水するのに時間がかかることから、比較的空隙量が多い試料しか適用できない。 

5) 硝酸アンモニウム法 

  a. 試験方法 

硝酸アンモニウム溶液に浸漬し、Ca の溶脱を促進することで溶脱変質に伴う鉱物

相の変遷および硬化体の物理的な特性の変化を評価する。 

  b. 利点 

固相の物理的な変質（空隙構造、水和物相の分布）を評価することができる。また、

構造物の物理的な条件（配合、ひび割れの有無、等）による影響を評価することがで

きる。 

  c. 課題 

Ca の溶脱のみを促進するため、溶解の進行に伴う二次鉱物の生成を模擬できない

可能性がある。また、液相組成の変化を評価できない。 
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表 3.3.1-2 溶解試験手法の一覧 

 模式図 評価対象項目 方法
変質

パラメータ

化学的な変質現象
（水和物相，平衡
液相組成の変化)

セメント硬化体を粉砕した
粉末試料を水に浸漬し、一
定時間ごとに液交換する方
法

総接触水量

粉末試料(液
固比変化
法）

化学的な変質現象
（水和物相，平衡
液相組成の変化)

総接触水量

ブロック試
料

溶解成分が拡散に
よって移動する場
合の変質現象．
物理的な変質現象
(空隙構造)

時間

Caの溶脱試料の
作製
物理的な変質現象
(空隙構造，透水
係数，拡散係数，
強度特性)

ブロック状試料に電位勾配
を与えて、間隙水中に溶出
したイオンを各電極に移動
させることにより溶脱を進
行させる手法

電流量

溶解成分が移流に
よって移動する場
合の変質現象．
物理的な変質現象
(空隙構造，透水
係数，拡散係数，
強度特性)

ブロック状試料に圧力や遠
心力などにより水を通水さ
せ、溶解を進行させる方法

通水量

Caの溶脱試料の
作製
物理的な変質現象
(空隙構造，透水
係数，拡散係数，
強度特性)

硝酸アンモニウム溶液に浸
漬し、Caの溶脱を促進する
方法

硝酸アンモ
ニウム濃度

硝酸アンモニウム法

試料（粉末もしくはブロッ
ク試料）を水に浸漬する方
法

試験手法

溶解法(液交換法）

浸漬法

電気的促進法

通水法
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6) 各手法の適用性に関して 

 セメント系材料の溶脱を評価した研究は数多く実施されてきたが、その多くは普通ポル

トランドセメント硬化体を対象とした研究であり、混合セメント硬化体の溶解変質挙動を

評価した研究は少ない。原環センターにおいて JIS で規定されている混合セメントである

フライアッシュセメント、高炉セメント、シリカセメントのペースト硬化体における溶脱

に伴う水和物相の変化に関して検討されている。鉱物変遷の評価には液固比を変化させた

粉末試料の浸漬法を用い、ブロック試料に関しても浸漬法を使用している。 

 実験によって確認された混合セメントペースト硬化体の鉱物の変遷過程は PHREEQC

の瞬時平衡計算結果と一致していた。普通ポルトランドセメントに対してフライアッシュ

を 30％置換したフライアッシュセメントペースト硬化体粉末を降水系高 pH地下水に浸漬

した時の鉱物相と液相の変化と PHREEQC による瞬時平衡計算結果を示す[94]。普通ポル

トランドの瞬時平衡計算において設定した二次鉱物で評価可能であることが確認されてい

る。 

 フライアッシュセメントペースト硬化体のブロック試料を海水に浸漬した時の固相の変

化を図 3.3.1-4 に示す[94]。ブロック試料の浸漬試験では 42 ヶ月間の浸漬期間を経てもフ

ライアッシュセメントペースト硬化体はほとんど変質していなかった。ほとんど溶脱しな

いという現象は、他の混合セメントペーストに関しても同じであり、浸漬法では混合セメ

ントペースト硬化体の溶解変質挙動を評価することは難しく、強度や拡散係数を測定でき

る溶脱後の供試体を作製することが困難である。 
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図 3.3.1-3 実験結果と瞬時平衡計算結果との比較（FAC 水和物、イオン交換水）[94] 
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図 3.3.1-4 FAC-海水系における EPMA 結果と変質解析結果[94] 

 

 処分施設において実際に使用されるモルタルやコンクリートでは骨材が存在するため、

溶脱に伴う物理的な特性変化を評価するためには、比較的厚さのある試料を溶脱変質させ

ることが必要であり、拡散が律速である浸漬法ではそのような変質試料を作製することは

困難だと考えられる。（1）の調査結果にもあるようにモルタルやコンクリートには骨材と

ペーストの界面に遷移帯が存在し、その部分は比較的ポーラスである。モルタルやコンク

リート試料が溶脱変質した場合に遷移帯は溶脱しやすいと推察され、その変化は物理的特

性に影響を及ぼす。したがって、モルタルやコンクリートで溶脱変質を評価することが必

要であるが、実際にはそのような検討が実施されている例は少ない。モルタルやコンクリ

ート試料を溶脱変質させる手法として通水法と電気泳動法が挙げられるが、十分に強度が

得られる水セメント比で作製した試料は透水係数が小さく、通水させることがほとんどで

きない。したがって、水セメント比を大きくして空隙率の大きな硬化体を作製することで

透水係数を大きくして、通水させる試験が実施されてきた[95]。しかし、このような配合

は現実的ではないために、溶脱に伴う空隙構造変化に関して、実現象を再現できているか

といった疑問が残った。一方、電気泳動法はセメント硬化体の両側に電位勾配を与えて、

イオンの移動を促進させることで溶脱現象を促進させる手法である[96、97]。この手法で

は陰イオンと陽イオンの移動方向が逆となるために、溶脱と同時に生じる可能性のある二

次鉱物生成が生じない等の課題があった。 

 平成 24 年度の検討において、濃度を変化させた硝酸アンモニウム溶液に浸漬すること

で OPC ペーストの溶脱量を変化させ、溶脱に伴う拡散係数の変化を測定した。硝酸アン

モニウム溶液の浸漬では比較的短時間で Ca を溶脱させることができ、また、その試料は

比較的均質に Ca が溶脱しており、接水表面の著しい劣化が生じないことを確認している。

溶脱が遅く拡散係数を測定することができる大きさの試料の溶脱が困難だった混合セメン

トペースト硬化体や大きなコンクリート供試体に対して、硝酸アンモニウム溶液による溶

脱促進手法を適用することができるかを予備試験により確認した。 
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7) 予備試験 

  a. 試験試料 

フライアッシュセメントペースト硬化体（W/C60％ 室温 10 ヶ月間以上封緘養生） 

OPC コンクリート（骨材:石灰石 W/C60％ s/a50％ 30℃28 日間封緘養生） 

  b. 溶脱試験 

硝酸アンモニウム溶液濃度 0.5、1、2M 

浸漬期間 3 週間 

  c. 確認項目 

試料断面状態の観察(フェノールフタレイン溶液塗付) 

  d. 観察結果 

硝酸アンモニウム溶液浸漬後試料断面の状態を図 3.3.1-5 に示す。初期の試料断面

のセメントペースト部分はフェノールフタレイン溶液塗付により均質に着色していた。

フェノールフタレインは高アルカリ性環境で赤紫色に着色する。健全な試料のセメン

トペースト硬化体は高アルカリ性であり、通常は赤紫色に着色するが、炭酸化や Ca

溶脱によりアルカリ性が低下した部分では着色が見られなくなる。 

 所定濃度の硝酸アンモニウム溶液に 3 週間浸漬した後の FAC ペースト試料には着

色部分が見られず、試料内部まで溶脱していると判断された。硝酸アンモニウム濃度

0.5M、1.0M 溶液に浸漬した OPC コンクリートは、表層付近は着色していないが、

内部は着色しており、試料内部まで溶脱が進んでいないことがわかった。2.0M の硝

酸アンモニウム溶液に浸漬した試料は着色が見られず、試料の内部まで溶脱が進行し

ている状態であることがわかった。 

 以上の結果より、硝酸アンモニウム法により、他の方法で溶脱試料の作製が難しか

った混合セメントペースト硬化体やコンクリートの溶脱試料の作製が可能であること

を確認した。 
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期間 濃度

0.5M

1.0M

2.0M

溶脱条件
OPCコンクリート

（W/C60）
厚さ10mm

3W

初期試料

FACペースト試料
（W/C60）
厚さ3mm

 

図 3.3.1-5 硝酸アンモニウム溶液浸漬後試料断面の状態 

 

(3) 試験計画の策定  

 変質に伴う物質移行特性変化の算定手法について、骨材を含むセメント系材料、加えて、

混合セメントへの対応のための試験計画を策定する。具体的には、モルタルを対象とし、混

合セメントに関して溶脱変質挙動の評価とモデル化を行い、平成 24 年度までに構築された

空隙構造モデルを高度化する。 

1) 実施項目と内容 

  a. 実用的材料を対象とした物質移行予測モデルの構築 

ここでは、空隙構造モデルのモルタル試料への適用及び遷移帯が物質移行へ与える

影響評価とモデル化を目的として実施する。実施内容は、平成 24 年度までに検討し

たセメントペーストの物質移行特性を評価するための空隙構造モデルを基本として、

骨材が入った材料の物質移行特性モデルを検討する。対象とする材料は、セメント系

材料や配合を変えたモルタルとし、遷移帯が物質移行特性に与える影響を把握する。 

  b. 実用的材料の変質に伴う物質移行変化を予測する手法の検討 

ここでは、下記の 4 点を目的として検討を実施する。 

・混合セメントペースト硬化体の溶脱現象の評価とモデル

・モルタル試料の溶脱試験手法の検討

・溶脱に伴う空隙構造や拡散係数の変化に関する評価
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・変質予測モデルの検討

平成 24年度までの検討において OPC水和物を中心に溶脱現象評価やモデル化が実

施されている。しかし、耐久性が求められる構造物では混和材が使用されることが多

くなっており、混合セメントのペースト硬化体の溶脱現象の評価と溶脱に伴う物質移

行特性の変化をモデル化することは必須課題と考えられている。また、平成 24 年度

までの検討ではセメントぺ―ストを使用してきたが、実際には骨材が使用されること

から、モルタルの溶脱現象やそれに伴う物質移行特性のモデル化が必要とされている。

そこで、本検討では混合セメントのペースト硬化体を使用した溶脱現象の評価とモデ

ル化、混合セメントを含むモルタル材料の溶脱現象の評価とモデル化を目指す。マル

チスケール空隙構造モデルを基本として、モルタルの溶解変質に伴う物質移行係数の

変化を予測するモデルを検討する。 

2) 平成 26 年度末までの成果の見込み 

・モルタルの物質移行特性の評価モデルの構築 

・混合セメントのペースト硬化体とモルタル材料の溶解現象の評価 

・混合セメントのペースト硬化体の溶解現象のモデル化 

・モルタルの溶解現象のモデル化 
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3.3.2 実用的材料を対象とした物質移行予測モデルの構築 

 3.3.1(3)で策定した計画に基づき、平成 24 年度までに検討したセメントペーストの物質移行

特性を評価するための空隙構造モデルを基本として、骨材が入った材料の物質移行特性モデル

を構築する。対象とする材料は、セメント系材料や配合を変えたモルタルとし、遷移帯が物質

移行特性に与える影響を把握する。平成 25 年度は、モルタル試料の作製及び空隙構造モデル

に骨材の影響を考慮するための検討へのマルチスケールモデルの適用性について検討した。 

 

(1) モルタル試料の作製  

本モデルの評価及び解析に使用する物性値の取得をするためのモルタル試料を作製した。

モルタル試料の条件を以下に示す。表 3.3.2-1 に試料条件の組み合わせを示す。遷移帯が形

成されるようにブリーディング水が発生する程度の水セメント比(W/C)を設定し、W/C を変

えても骨材体積とペースト体積が一定となるように配合を決定した。モルタル試料は、作製

後 50℃封緘養生を 3 か月以上とする。 

 

 ・セメント：普通ポルトランドセメント（OPC） 

     スラグセメント 高炉スラグ/OPC＝7/3（BFSC70） 

     フライアッシュセメント フライアッシュ/OPC=3/7（FAC30） 

 ・骨 材 ：陸砂 

 ・配 合 ：水セメント比(W/C)0.4、0.5 及び 0.6 の 3 水準 

 ・骨材量 ：砂/ペースト比(S/P、容積比)1.0 及び 1.4 の 2 水準  

表 3.3.2-1 モルタル試験試料の配合一覧 

配合 セメント 

S/P（vol.） W/C（mass） OPC BFSC70 FAC30 

1.0 

0.6 ○ ○ ○ 

0.5 ○ ○ ○ 

0.4 ○ － － 

1.4 0.5 ○ － － 

 

(2) 空隙構造モデルの適用性の検討 

 平成 24 年度まで検討した三次元モデルは、骨材を含むモルタルでの解析が困難であるた

め（1cm 程度の解析を行う場合 1voxel を 10μm としたとき 1000×1000×1000 のモデルを解

析する必要がある）、HCSS モデル[98]を用いて拡散係数の推定を行う。このモデルではこれ

までよりも大きなスケールでの解析を行うことが可能である。HCSS モデルでは、骨材量、

骨材の粒度分布、遷移帯の大きさ、遷移帯中の拡散係数を入力値として用いてランダムウォ

ーク法によってモルタルの拡散係数を計算する。 

 Bentz ら[99]は、水セメント比、水和率、骨材量が拡散には大きく影響することを明らか

にしている。そこで、今回は骨材を球形と仮定して解析を行う。また、遷移帯は骨材の周囲

に一様に分布していると仮定する。 
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 本モデルでは、ペースト、骨材、遷移帯と 3 つの相に分けて拡散係数を設定する。骨材は

物質移行経路にならないとし、イオンはセメントペースト部分と遷移帯部分を移動する。ペ

ーストと遷移帯部分はそれぞれ反射電子像による相分離、マイクロインデンテーション測定

値をもとに、平成 24 年度までに検討した空隙構造モデルを使用して拡散係数を算出する。

ペーストと遷移帯のそれぞれの拡散係数を用いてマルチスケールモデルにより、モルタル全

体の拡散係数を算出する。マルチスケール空隙構造モデルの概要を図 3.3.2-1 に示す。 

 

●骨材体積率
●骨材粒度分布

●遷移帯厚さ（反射電子像、
EPMAにより実測）

・NISTのHSCCモデルを適用
Dale P. Bentz, Edward J. Garboczi, and 
Kenneth A. Snyder, A hard core/soft
shell microstructural model for studying 
percolation and transport in
three-dimensional composite media, NIST 
Internal Report 6265 (1999).
http://fire.nist.gov/bfrlpubs/build99/PDF/
b99001.pdf

セメントペーストの拡散係数
Dp

反射電子像による相分離、マイク
ロインデンテーション測定値をも
とに従来モデルを使用して拡散

係数算出

骨材の拡散係数
0

物質移行経路としない

遷移帯の拡散係数
Dｔ

反射電子像による相分離、マイク
ロインデンテーション測定値をも
とに従来モデルを使用して拡散

係数算出

 

図 3.3.2-1 モルタルの拡散現象を評価するためのマルチスケール空隙構造モデル 

 

1) 解析条件の検討内容 

 ここでは、マルチスケール空隙構造モデルにおける、空隙構造モデルのセルの大きさ、

マルチスケールモデルのボクセルの大きさ等の解析条件が拡散係数計算結果に与える影響

を確認し、モルタルの解析に適した計算条件を検討した。 

2) 使用材料 

  本検討に使用したモルタル試料の条件を以下に示す。 

・使用材料 ：セメント（OPC）、陸砂、水 

・配 合  ：W/C=55、S/C=3.5、 骨材体積率0.61 

    ・試験体寸法：4×4×16cm 

・養生方法 ：脱型後に20℃の水中養生を4ヶ月間 

  

使用した砂の物性を表 3.3.2-2 に示す。 
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表 3.3.2-2 予備検討に使用したモルタルの砂の物性 

表乾密度（g/cm3） 2.58 

絶乾密度（g/cm3） 2.54 

吸水率（％） 1.68 

単位容積質量（kg/L） 1.68 

実績率（％） 65.9 

粗粒率 2.66 

微粒分量（％） 0.6 

粒度分布 

呼び寸法（mm） 

 

20 0 

15 0 

10 0 

5 0 

2.5 14 

1.2 20 

0.6 18 

0.3 20 

0.15 22 

0.15 以下 6 

 

モルタルの断面（1 辺約 40mm）のスキャナ写真を図 3.3.2-2 に示す。 

 

            

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.2-2 モルタルの断面の写真 

 

3) モルタルの三次元モデルの構築 

モルタルの断面を反射電子像で観察した結果を図 3.3.2-3 示す。砂とセメントペースト

部の識別は困難である。モルタル中のセメントペースト部の反射電子像を図 3.3.2-4 に、

モルタルの反射電子像から得られた輝度分布を図 3.3.2-5 に示す。反射電子像でも細骨材

と C-S-H の輝度が隣接しており、しきい値を決定するのが難しい。そのため反射電子像か

ら骨材とセメントペースト部を分離して空間分布を算出することは困難である。また、観

フェノールフタレイン塗付 
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察視野も限られているため、配合からセメントペースト部と骨材の体積比を決定し、骨材

の粒度分布からモルタルの三次元モデルを構築することが合理的であると考えた。 

 

図 3.3.2-3 モルタル断面の反射電子像 

 

図 3.3.2-4 モルタル中のセメントペースト部反射電子像 

0.0 

0.5 

1.0 

1.5 

2.0 

2.5 

3.0 

3.5 

4.0 

0 50 100 150 200 250

頻
度

輝度  

図 3.3.2-5 モルタル断面の反射電子像から得られた輝度分布 
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4) モルタルの三次元モデルの大きさに関する検討 

 1 辺の大きさを 5、10、20mm とした時の三次元モデルの計算結果を図 3.3.2-6 に示す。

これらの三次元モデルを使用して拡散係数を計算した結果を図 3.3.2-7 に示した。セメン

トペースト部の拡散係数を 1 としたときに対するモルタルの拡散係数を拡散係数比とした。

1 辺の画素数は 100 で固定し、遷移帯厚さ 24μm、マトリックスの拡散係数を１、遷移帯

の拡散係数を 2、砂の粒度分布、骨材体積割合（0.61）を入力した。モデルの大きさが 5mm

の時には若干大きな値を示すが、その他はほぼ一定であった。五十嵐ら[100][101]が行っ

たモルタルの骨材分布を画像解析から判断する研究において、モルタルの骨材量や粒度分

布を判断するために 10mm 程度の大きさの画像が必要であるという報告がある。このよう

な知見からもモデルの大きさは 10mm 程度で十分であると判断した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

赤：骨材、青：セメントペースト部、緑：遷移帯 

図 3.3.2-6 1 辺の大きさを変えた時の三次元モデル 

 

5 ㎜ 10 ㎜ 

20 ㎜ 
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図 3.3.2-7 モデルの 1 辺の大きさと拡散係数比 

 

 

5) その他のパラメータに関する検討 

 モデルの大きさを 10mm として遷移帯厚さを変化させた際の計算結果を図 3.3.2-8 に、

遷移帯厚さを 24、48 にした時の三次元モデルを図 3.3.2-9 に示す。遷移帯厚さが厚くな

ればなるほど拡散係数比は増加した。 

 

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0 20 40 60 80

拡
散

係
数

比

遷移帯厚さ（μm)
 

図 3.3.2-8 拡散係数比に及ぼす遷移帯厚さの影響 
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遷移帯厚さ 24μm             遷移帯厚さ 48μm 

赤：骨材、青：セメントペースト部、緑：遷移帯 

図 3.3.2-9 遷移帯厚さを変化させたときの三次元モデル 

 

 モデルの大きさは 10mm、遷移帯厚さは 24μm で遷移帯の拡散係数を 1 から 5 まで変

化させた際の結果を図 3.3.2-10 に示す。遷移帯の拡散係数が高いほど拡散係数比は増加し

た。 

 

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

0.9

0 1 2 3 4 5 6

拡
散

係
数

比

遷移帯拡散係数/マトリックス拡散係数
 

図 3.3.2-10 拡散係数比に及ぼす遷移帯の拡散係数の影響 

 

 モデルの大きさは 10mm で遷移帯 24μm とした時の、骨材量が拡散係数に及ぼす影響

を検討した結果を図 3.3.2-11 に、骨材体積比 0.33、0.46 の三次元モデルを図 3.3.2-12 に

示す。骨材量が増加するほど拡散係数は低下した。 
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図 3.3.2-11 拡散係数比に及ぼす骨材体積比の影響 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

骨材体積比 0.33             骨材体積比 0.46 

赤：骨材、青：セメントペースト部、緑：遷移帯 

図 3.3.2-12 骨材体積比を変化させたときの三次元モデル 

 

(3) 遷移帯厚さの測定方法の検討 

 反射電子像で遷移帯と推定される部分の厚さを測定した結果を図 3.3.2-13 に示す。遷移

帯厚さは 12～45μm 程度と判断された。 
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図 3.3.2-13 モルタル断面の反射電子像と遷移帯厚さ 

 遷移帯の評価を行うためにマイクロインデンテーション法により骨材付近を 14×14 点

（10μm ピッチ）で測定を行った。図 3.3.2-14 は測定後の圧痕を示しており、骨材中の圧

痕の観察が難しいが、セメントペースト部における圧痕は観察できる。 

 

 

図 3.3.2-14 インデントの圧痕 

骨材 

ペ ー ス

ト 
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図 3.3.2-15 弾性係数の分布図 

 

 図 3.3.2-15 に弾性係数の分布図を示す。骨材は弾性係数が 50GPa 以上の値を示しており、

セメントペースト部では 10-20GPa が大半を占めている。界面付近は骨材の影響があり骨材

からペーストに向かって徐々に弾性係数が低下しているのが観察できる。 

 図 3.3.2-16 に骨材からの距離ごとに弾性係数を平均した値とその標準偏差を示す。骨材

から 50μm 以上離れるとおおよそ 16GPa 程度の弾性係数で一定となる。それより近い距離

10μm 付近では骨材の影響によって弾性係数は高い値を示し、20-40μm では 12-16GPa で

あった。このことから骨材界面付近の遷移帯厚さは 50μm 程度であると考えられる。また、

標準偏差の結果より骨材界面から 20μm までは非常にばらつきが大きいがそれ以上離れた

位置においてはばらつきが非常に小さいことがわかる。 
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図 3.3.2-16 骨材からの距離ごとの弾性係数と標準偏差 

 

 図 3.3.2-17 に測定した弾性係数の頻度分布を示す。セメントペースト部の弾性係数であ

る 20GPa 付近にピークがみられ、骨材と考えられる高い範囲の弾性係数はばらつきが大き

いことがわかる。 
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0.05
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0.15
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図 3.3.2-17 測定した弾性係数の頻度 

 

EPMA を使用して骨材周辺の化学組成を分析した結果を図 3.3.2-18～図 3.3.2-21 に示す。

反射電子像において中間の輝度で示され、元素組成マッピングの図で CaO 濃度がゼロに近

く黒抜きになっている部分が骨材である。 
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文献調査の結果から遷移帯は Caリッチな組成のペーストで 40μm程度以下の厚みを持つ

ということがわかっていることから、骨材の周りに CaO 濃度の帯状に観察される部分が遷

移帯であると判断された。遷移帯厚さは場所によるが 10～40μm 程度だった。Si 濃度が小

さいことから、遷移帯部分には Ca(OH)2が析出していると推察された。遷移帯部分は他のセ

メントペースト部分に比較して空隙が多いと考えられており、マイクロインデンテーション

の測定においても、遷移帯と予測された骨材から 40μｍの範囲の弾性係数は小さかった。以

上より遷移帯厚さは、反射電子像及び EPMA 等から把握できる見込みを得た。なお、EPMA

では分析分解能が 1μm のため、物質移行特性の評価に重要な遷移帯部分の空隙構造の評価

は難しい。今後、遷移帯部分の空隙構造を詳細に評価するためには、高分解能の SEM/EDS

による分析が必要と考えられる。 

 

 

図 3.3.2-18 骨材周辺の元素組成分布① 
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図 3.3.2-19 骨材周辺の元素組成分布② 
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図 3.3.2-20 骨材周辺の元素組成分布③ 
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図 3.3.2-21 骨材周辺の元素組成分布④ 
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3.3.3 実用的材料の変質に伴う物質移行変化を予測する手法の検討 

 平成 24年度までの検討において OPC水和物を中心に溶脱現象評価やモデル化が実施されて

いる。しかし、耐久性が求められる構造物では混和材が使用されることが多くなっており、混

合セメントペースト硬化体の溶脱現象の評価と溶脱に伴う物質移行特性の変化をモデル化する

ことは必須課題と考えられている。また、平成 24 年度までの検討ではセメントペーストを使

用してきたが、実際には骨材が使用されることから、モルタルの溶脱現象やそれに伴う物質移

行特性のモデル化が必要とされている。 

 そこで、本検討では混合セメントペーストを使用した溶脱現象の評価とモデル化、混合セメ

ントを含むモルタル材料の溶脱現象の評価とモデル化を目指す。モルタルの溶解変質に伴う物

質移行係数の変化を予測するモデルに関してマルチスケール空隙構造モデルを適用して検討す

る。 

平成 25 年度は、拡散係数のモデル化のための溶解変質試験に使用する混合セメントのセメ

ントペースト試料及びモルタル試料の作製を行った。セメントペースト試料に関しては、溶解

変質試験を開始し、溶解変質試験開始前の物性値の取得を行った。 

 

(1) 混合セメントペースト硬化体の溶脱現象の評価とモデル化 

1)  セメントペースト試料の作製 

下記に示す条件のセメントペースト試料を作製した。 

  ・セメント種類：スラグセメント 高炉スラグ/OPC＝7/3（BFSC70） 

          フライアッシュセメント フライアッシュ/OPC=3/7（FAC30） 

 ・配合：水セメント比（W/C）60％ 

2) 溶解変質試験 

溶解変質試験の方法は、3.3.1 の調査結果に基づき硝酸アンモニウム浸漬法とし試験を開

始した。比較とするイオン交換水浸漬法による試験も開始した。 

  a. 硝酸アンモニウム溶液浸漬法 

硝酸アンモニウム溶液に浸漬して Ca 溶脱試料を作製するための溶解変質試験を開

始した。 

・試験条件：硝酸アンモニウム溶液濃度 0.05M 

液固比 100、150、250 

・浸漬期間 0.5 年程度  

  b. イオン交換水浸漬法 

硝酸アンモニウム溶液浸漬法の妥当性を確認するためにイオン交換水への浸漬試

験を開始した。均質に溶解変質した試料の作製は困難なため、塩素の拡散係数の測定

は実施しない。溶脱変質部分の鉱物相や空隙構造等を評価して、硝酸アンモニウム浸

漬法により作製した試料と比較する。 

   ・試験条件 液固比 1500 

・浸漬期間 0.5 年程度 
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3) セメントペースト試料の物性値の評価 

2)の溶解変質開始前のセメントペースト試料（健全試料）の物性値を以下の項目および

方法にて取得した。 

  a. 空隙径分布 

水銀圧入式ポロシメータを使用して空隙径分布を測定した。 

     試料形状：5mm 程度の魂状 

     試料乾燥：凍結乾燥機 （到達真空度は 30～40Pa 程度） 

     測定圧力：14.7～60000psia 

     測定範囲：0.003～300µm  

  b. Ca(OH)2、CaCO3の定量 

示差熱重量分析（TG/DTA）により、Ca(OH)2、CaCO3を定量した。 

  c. 鉱物相組成 

XRD リートベルト法により鉱物相を定量した。 

試料乾燥状態：Ar ガス乾燥 

  d. 塩化物イオンの拡散係数測定 

 拡散セルを使用して、塩素イオンの拡散係数を測定する。一次側に 0.4M の NaCl 溶液

を入れ、二次側は超純水とする。試料を拡散して二次側セルに移動した塩素イオン濃度の

変化を測定し換算係数を算出する。 

本試験条件ではセルの溶液体積（V）は 500cm3であり、溶液濃度は 0.4M である。モル

タル試料の厚さは 5 ㎜とする。 

 

4) セメントペースト試料の物性値の取得結果 

  a. 空隙径分布 

各試料の密度と空隙率を表 3.3.3-1 に示す。空隙径分布の測定結果を図 3.3.3-1、図 

3.3.3-2 に示す。 

 

表 3.3.3-1 初期試料の密度と空隙率の測定結果 

かさ密度

（g/ml）

真密度

（g/ml）

空隙率

（％）

FAC30　W/C=0.6　50℃-3M 1.26 2.07 39.3

BFSC70　W/C=0.6　50℃-3M 1.32 2.12 37.5

測定結果
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図 3.3.3-1 FAC30 ペースト試料の空隙径分布の測定結果 
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図 3.3.3-2 BFSC70 ペースト試料の空隙径分布の測定結果 
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  b. Ca(OH)2、CaCO3の定量 

Ca(OH)2、CaCO3の定量結果と重量現象率を表 3.3.3-2 に示した。 

 

表 3.3.3-2 初期試料の熱重量分析結果 

Ca(OH)2 CaCO3
付着水

100℃

反応水

100-400℃

強熱減量

1000℃

FAC30　W/C=0.6　50℃-3M 7.0 2.2 2.5 11.8 19.2

BFSC70　W/C=0.6　50℃-3M 4.2 1.2 2.2 13.0 19.2

鉱物含有率　（％） 　　　試料重量減少率　（％）

 

 

  c. 鉱物相組成 

XRD リートベルト法により鉱物相を定量した結果をに示す。 

  

表 3.3.3-3 FAC30 ペーストの鉱物相の定量結果 

wt％

鉱物相 FAC30

非晶質

（CSH、CASH、FAの未水和ガラス）
82.8

C3S 1.0

C2S 4.7

C3A ―

C4AF ―

ポルトランダイト 3.4

モノサルフェート水和物 2.0

Calcite 2.4

Quartz 1.5

Mullite 1.8

Magnetite 0.3

Monocarbonate 0.1
 

単位:mass%        

 



 

3-142 

表 3.3.3-4 BFSC70 ペーストの鉱物相の定量結果 

wt％

鉱物相 BFSC70

非晶質

（CSH、CASH、BFSの未水和ガラス）
87.9

C3S 0.5

C2S 2.8

C3A 0.1

C4AF 0.2

ポルトランダイト 1.7

モノサルフェート水和物 3.5

Calcite 2.5

Hydrotalcite 0.8
 

単位:mass%        
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3.3.4 まとめ 

本節では、人工バリアの長期挙動評価の信頼性の向上を目的とした、初期値の設定及び初期

値と長期挙動の関連について検討のうち、初期値の設定を踏まえた人工バリアの長期挙動評価

に必要となる、セメント系材料の変質に伴う物質特性変化のモデルを高度化について検討を行

った。以下にその成果をまとめて示す。 

 

(1) 関連情報の収集と計画策定 

人工バリアの長期挙動評価に必要となる、セメント系材料の変質に伴う物質特性変化のモ

デルは、骨材を使用したコンクリートやモルタルへの対応、混合セメントへの対応が必要で

ある。これらの対応へのための検討に関する計画策定にあたり必要なセメントペーストと骨

材界面に存在する遷移帯及びこれらの材料の溶解変質試験方法について情報を収集し、試験

の実施にあたり実施計画を策定した。 

情報収集により遷移帯の特性等や物質移行特性への影響を明らかにし、溶解変質試験方法

として硝酸アンモニウム浸漬法を抽出した。 

実施計画は、骨材を考慮した変質に伴う物質移行特性を評価するモデルの構築及び構築し

たモデルを適用し、混合セメントを使用し、骨材を考慮した変質による物質移行特性変化を

算定するモデルの検討に分け実施することとした。 

 

(2) 実用的材料を対象とした物質移行予測モデルの構築 

 平成 24 年度までに構築した、セメントペーストを対象とした変質に伴う物質移行特性変

化を算定するモデルについて、骨材を考慮したコンクリート及びモルタルに対応するための

検討において使用する、マルチスケールモデルの適用性について検討した。三次元モデルは、

セメントペースト、遷移帯および骨材からなるものとし、モルタル中の骨材の分布は骨材の

粒度分布や体積濃度を元に構築し、その条件を確認した。拡散係数の算出は、三次元モデル

を使用してランダムウォークにより行い、入力パラメータの整備及び解析条件を確認した。

三次元モデルでの遷移帯の設定を行うための遷移帯の厚さの測定方法について検討し、反射

電子像及び EPMA により把握できる見込みを得た。 

 

(3) 実用的材料の変質に伴う物質移行変化を予測する手法の検討 

本検討では混合セメントペーストを使用した溶脱現象の評価とモデル化、混合セメントを

含むモルタル材料の溶脱現象の評価とモデル化を目指す。マルチスケール空隙構造モデルを

基本として、モルタルの溶解変質に伴う物質移行係数の変化を予測するモデルを検討する。 

平成 25 年度は、混合セメントのセメントペースト試料及びモルタル試料の作製を行ない、

一部の試料に関して溶解変質試験開始前の物性値の確認を行ない、溶解変質試験を開始した。

これらの試料および物性値は、平成 26 年度以降の溶脱現象の評価とモデル化に適用する計

画である。 
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3.4 5 ヵ年の計画策定 

 

3.4.1 熱影響の初期値への影響に関する検討 

(1) 熱影響の初期値への影響に関する課題の抽出 

放射性廃棄物の処分施設における制限温度の設定は、その施設の安全性担保の考え方に基

づいて行われ、余裕深度処分施設では施設の強度維持の観点から 65℃とされ、TRU 廃棄物

の地層処分施設ではセメント系材料の熱変質が生じない温度 80℃とされている。処分施設

で想定される温度は、一般的にセメント系材料の研究が行われている温度条件（20～25℃程

度）よりも高温であり、この温度環境条件は数十年と長期にわたり継続される。時間経過と

温度環境によっては、数年程度で得られた研究成果とは異なり、セメント系材料の種々の特

性が変化することも考えられる。また、処分施設閉鎖時におけるセメント系材料の状態が、

人工バリアの性能評価解析における初期値となることから、処分環境温度で起こりうる特性

変化を把握することは重要となる。 

3.1.1 の成果をもとに、処分環境下、制限温度 80℃における処分場閉鎖時のセメント系材

料の物理化学的特性について整理し、初期値の設定に関して考慮すべき事象および今後解決

すべき課題を抽出した。 

1) C-S-H の結晶化条件 

TRU2 次レポートにおいて、C-S-H の結晶化しない温度、80℃とされている状態図は、

結晶性のカルシウムシリケート水和物の合成条件を考慮しているため、比較的短期間での

生成条件である。数年単位での反応を考えるならば、55℃においてもトバモライトの生成

が確認されている。処分場閉鎖時までには、数十年という長い期間にわたり高温環境に曝

されることを考慮しなければならない。既往の知見から、80℃の温度環境下では、数十年

の間には C-S-H がトバモライトへと変化することは十分に想定される現象である。C-S-H

の結晶化の温度や結晶化に要する時間などを明らかにすることができれば、処分閉鎖時の

セメント系材料の特性を予測するために重要なデータとなり得る。 

普通ポルトランドセメントの水和により生成する C-S-H は C/S=1.8 程度と、トバモライ

トの C/S=0.83 よりも高い値を示す。トバモライトの生成では前駆体として C-S-H を生成

し、トバモライトへと変遷するため、セメントペースト硬化体中の C-S-H がトバモライト

へと変化するには、C/S がトバモライトの C/S まで変化することが必要であると考えられ

る。その他、C-S-H と Al およびアルカリが共存する場合は、トバモライトが生成する時

間などの条件が異なることが示されている。セメント系材料の水和により生成する C-S-H

では、“CaO-SiO2-H2O 相”のみの単純な系の場合とは結晶化条件に違いがあることが考

えられる。 

 以上より、80℃程度の環境下においては C-S-H が結晶化する可能性は十分に考えられる。

しかしながら、今回の調査結果では、80℃前後の温度環境下においてコンクリートあるい

はモルタル中の C-S-H がトバモライトへと結晶化した例は、人工バリアの長期挙動の評価

[2]において実施したアナログ試料の調査研究以外は見られなかった。処分場で用いられる

ようにコンクリートおよびモルタル中の C-S-H がどのように変遷し、結晶化していくか把
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握するためには、温度、時間、共存元素など、複雑な C-S-H の結晶化条件を把握すること

が重要であると考えられる 

2) セメント水和物の熱影響 

 セメント系材料において主要な水和鉱物は C-S-H であるため、C-S-H の熱影響特性を把

握することで、セメント系材料の特性値を概ね把握できものと考えられる。しかしながら、

処分場におけるセメント系材料の長期的変質を予測するためには、セメント系材料の鉱物

組成を設定する必要があり、C-S-H 以外の鉱物組成がどのように変化するか知ることも重

要であると考えられる。 

 既往の知見より、C-S-H 以外の水和物の熱影響による変化として、AFt 相および AFm

相は、80℃前後の環境下において、あまり安定的には存在しない可能性が示唆されている。

非晶質のハイドロガーネット相については、Si を含んだ結晶性の物質カトアイトとして検

出されている。C-S-H 以外の水和物についても熱影響により鉱物変化が生じるものと推定

される。このことから、C-S-H の結晶化だけでなく、セメント水和物全体の鉱物組成の変

化を把握することも必要であると考えられる。 

 また、トバモライトの生成過程においては、C-S-H とハイドロキシエレスタダイト

[Ca10(SiO4)3(SO4)3(OH)2]の２つの物質を前駆体として考えている報告も見られた。セメン

ト系材料の C-S-H の結晶化条件を把握するためには、C-S-H 以外の相も含めた全体の組成

変化として捉えることも必要となることが考えられる。特に、混合セメントの場合には、

Al や Mg 等の Ca と Si 以外の元素の含有量が OPC とは異なってくるが、基本となるセメ

ント水和物の構成は OPC と同様なことから、セメント水和物の熱影響による特性変化を

把握することにより、混合セメントも含めたセメント系材料の熱影響による特性変化を統

一的に評価することが可能であると考えられる。 

3) 結晶化による特性値変化の把握 

 高温環境下において強度特性や細孔構造など、変化が確認されている報告は、前項の調

査結果で得られた。しかし、C-S-H の結晶化など、セメント系材料の鉱物組成が変化した

状態で物性値の変化を評価した例は見られなかった。セメント系材料の結晶化の状態など、

化学特性を把握した上で、物理的特性がどのように変化するかデータを取得する必要があ

る。 

4) データの蓄積 

 処分場閉鎖時までの時間は数十年という長い期間を要する。実験で起こりうる事象を確

証することは非常に困難であると考えられる。そのため、製造から長期間経過したアナロ

グ試料を解析し、種々のデータを蓄積することは、性能評価解析における初期値設定にお

いて重要な情報を与えると考えられる。 

 

(2) 試験計画策定 

 前項(1)で抽出した課題を解決するために、今後 5 年間の試験計画を策定した。以下に概

要を示す。 
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1) C-S-H の結晶化条件の把握（H25～H26 年度） 

 C-S-H の結晶化条件を把握することを目的とする。 

  a. C-S-H の結晶化度の評価 

C-S-H の結晶化条件を把握にするためには、結晶化度の指標となる評価手法を明確

化する必要がある。様々な結晶化度の C-S-H を作製し、統一的に評価できる手法を検

討する。 

  b. セメント系材料の結晶化条件の把握 

   (a) OPC および混合セメントによる定温度試験 

OPC および混合セメントを用いて、80℃前後の温度条件にて C-S-H の結晶化条件

を把握する。 

   (b) 鉱物変化の評価、物質収支の把握 

上記試験系において、鉱物変化および反応における物質収支を把握する。 

   (c) 長期評価試験用試料の作製 

結晶化度を高めた試料を作製するために、長期評価用試料を作製する。 

2) セメント系材料の結晶化による物性値に及ぼす影響の把握（H26 年度～H29 年度） 

 結晶化が生じたセメント系材料の物理・化学的特性を評価することにより、結晶化した

場合の物性値の変化を把握することを目的とする。 

  a. モルタル供試体を用いた定温度試験 

モルタル供試体の作製し、80℃前後の温度条件下での物理化学特性を評価する。 

  b. 長期評価試験用試料の作製 

結晶化度を高めた試料を作製するために、長期評価用試料を作製する。 

 3) アナログ試料によるデータの蓄積（H27～H29） 

  a. 骨材－ペースト界面の評価および結晶化度の評価手法の適用 

これまでに得られた経年コンクリートを用いて骨材－ペースト界面の評価を実施

する。また、上記 1) で検討した結晶化度の評価手法を適用し、アナログ試料の C-S-H

の結晶化度を検討する。 

  b. 熱影響を受けたアナログ試料の採取と分析 

様々なデータの蓄積のための熱影響を受けたアナログ試料を採取し、分析する。 

 

3.4.2 施工方法の初期値への影響に関する検討 

(1) 施工方法の初期値への影響に関する課題の抽出 

 施工方法の初期値への影響に関する検討に際し、物性値に及ぼす変動要因に関する調査結

果の整理と、調査結果より抽出した課題を表 3.4.2-1 に、ひび割れの初期値での取り扱いに

関する調査結果のまとめを表 3.4.2-2 に示す。非破壊検査技術の検討に関しては、3.2.2 の(7)

で検討した課題及び検討事項に基づく 

 1) 物性値に及ぼす変動要因に関して 

 調査の結果、部材の大型化に伴う物性値の変動要因としては、適用部位の種類によらず、

①打設方法、②打設方向および高さ、③打継ぎ部、④養生条件の 4 つが主要因であると考
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えられた。以下に変動要因が及ぼす影響と変動要因ごとの課題を記す。 

  a. 打設方法 

 普通コンクリートの場合、打設回数、打設箇所、締固め方法によって、部材内の物

性値の変動範囲（バラツキ）が異なる。変動要因が及ぼす影響としては、打設方法が

適切でない場合、部材内の物性値のバラツキが大きくなる可能性がある。 

 今後の検討課題として、打設方法に関する既往の検討事例は、強度の変動に関する

評価が主であり、人工バリアの長期評価における初期値設定の観点からは、拡散係数

や空隙率、鉱物組成等の物質移行に関する特性値の変動影響を確認し、初期条件の設

定手法を検討することが必要と考えられる。 

  b. 打設方向および高さ 

 部材が大型になると、打設方法が適切であっても、配合によっては例えば骨材下に

水隙が残る等のブリーディング水による影響が現れ、この影響は一層の打設高さが増

すほど顕著になる。このため、変動要因が及ぼす影響としては、部材の高さ位置や打

設方向によって、強度および物質移行特性等の物性値が異なることが挙げられ、初期

値の設定に向けては、打設方向、高さ位置による物性変動を確認する必要がある。 

 今後の検討課題としては、打設方法および高さ方向による物性変動範囲に関する既

往報告は、普通ポルトランドセメントでの事例が主であるが、溶出抑制、周辺人工バ

リアへの影響を考慮すると、セメント系材料の部材にはフライアッシュ等の混和材の

使用が想定されることから、混合セメントの系での物性変動の確認が必要と考えられ

る。 

  c. 打継ぎ部 

 打継ぎ部およびその近傍では、先打設部からのブリーディング水等の影響により、

打継ぎ部以外の場所に比べ、細孔構造が粗大となる。このため、打継ぎ部は他の部位

と比較して脆弱であり、耐久性や水密性上の弱点となる。部材の大型化により打継ぎ

回数が増えると、部材中に占める脆弱な箇所の割合も大きくなるため、物性値に影響

を及ぼすことになる。 

 今後の検討課題としては、構造躯体の側壁、隔壁、底版との間で打継ぎ部が必ず生

じるため、打継ぎ部の物性値を考慮した初期条件の設定方法の検討が必要と考えられ

る。 

  d. 養生条件 

 部材位置で養生条件が異なると空隙構造の変遷が異なる。特に、乾燥の影響が大き

く、初期段階で乾燥を受けると粗大な径の空隙量が増加し、初期段階で生じた粗大な

空隙は材齢が経過しても減少しない。このため、変動要因が及ぼす影響としては、養

生条件が異なると、強度および物質移行特性等の物性値が異なることが挙げられ、初

期値の設定に向けては、養生条件の違いによる物性変動を確認する必要がある。 

 今後の検討課題としては、養生条件が及ぼす物性値について、打設方向や高さも考

慮した検討事例はなかったため、打設条件と養生条件の両者を掛け合わせたケースで、

細孔量の変化等の物性変動を把握し、初期条件の設定手法を検討することが必要と考
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えられる。 

 2) ひび割れの初期値での取り扱いに関して 

 ひび割れの取り扱いについて、先ず部材別に述べると、支保工および構造躯体に対して

は、現時点では物質透過性に関して設計上考慮されておらず、ひび割れに対する要件は設

定されていない。しかし、外力に対する緩衝性やバリア全体の物質透過性への影響を考慮

すると、ひび割れの影響について検討する必要はあると考えられる。 

 他方、充填材については、操業期間中の放射性核種の漏出防止が求められており、ひび

割れの影響も考慮した物性値の設定方法の検討は必要と考えられる。なお、余裕深度処分

施設における低拡散層部位の実効拡散係数の評価では、部材の表面積に対するひび割れ開

口部の面積比率によりひび割れの影響を評価している。 

 物質移行特性を評価する観点でのひび割れの取り扱いに関する情報について調査した結

果、一般の土木建築構造物において防水性・水密性が要求される部材の許容ひび割れ幅は、

0.05mm が目安となっている。一方で、ひび割れ箇所の水密性に関しては、ひび割れ箇所

が閉塞する事象が確認されており、コンクリートの自己治癒効果により 0.4mm のひび割

れを治癒したとの報告もある。 

 ひび割れの閉塞挙動に関しては、体系的な整理が十分でないため、更なる検討、確証は

必要である。しかし、既往の報告によれば、部材の使用材料や寸法、部材が置かれる環境

条件によって、0.05mm 以上のひび割れ幅でも十分な水密性を有する可能性が示されてい

る。今後もひび割れの影響評価に関する検討事例等を参考に、初期値の設定方法について

検討することが必要と考えられる。 

   

(2) 試験計画の策定 

 初期条件設定に向けた手法の検討として、(1)項で抽出し、選定した項目について、今後 5

年間の試験計画を策定した。構造躯体に関する類似の事例等から、物性値の変動があること

がわかったことから、室内試験及び模擬部材等で系統的なデータの取得を行う。支保工の吹

付工法、充填材及びひび割れの影響については、文献調査の範囲を広げてその影響について

整理し把握すると共に、データの取得の必要性を確認する。また、部材内における物性値の

変動の大きさが長期挙動評価等に影響がある場合は変動値を小さくするための抑制対策を

検討する。以下に試験に関する概要を記す。 

人工バリアにおいて、セメント系材料が適用される部材に求められる要件や機能は、物理

的性能が主であるが、人工バリア全体が低透水性を要求される中で、セメント系材料にも低

透水性を有することが望ましいと考えられる。セメント系材料の部材の施工方法と物性値に

関して調査した結果、普通ポルトランドセメントで評価した事例が主であった。しかし、溶

出抑制、周辺人工バリアへの影響を考慮すると、フライアッシュ等の混和材の使用が想定さ

れる。このことから、混合セメントの系での物性変動の評価が必要と考えられる。また、打

設方向や打設高さ、養生条件が物性値に及ぼす影響について調査した結果、各々の影響につ

いて評価した事例がほとんどであり、打設条件と養生条件の両者を掛け合わせたケースで、

物性変動を把握する必要がある。さらに、打継ぎ部は他の部位と比較して脆弱であり、耐久
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性上や水密性上の弱点となる。構造躯体の側壁、隔壁、底版との間では、打継ぎ部あるいは

打重ね部が必ず生じるため、打継ぎあるいは打重ね部の物性値に関する評価も必要と考えら

れる。 

以上のことを踏まえ、先ずは物性値の変動に関する基礎的なデータを取得し、変動要因が

物性値に及ぼす影響範囲を体系的に整理するとともに、これらの結果を踏まえ、初期条件の

設定方法について検討する。 

 1) 室内試験レベル（H26～27 年度実施） 

 下記項目をパラメーターにデータを取得し、各パラメーターが物性値の変動に及ぼす範

囲を把握する。室内試験では主に、打設方向、養生条件、配合条件の違いが物性値に及ぼ

す影響について確認する。 

 2) 小規模部材試験（H27 年度以降実施） 

1)項の室内試験で得られた成果を踏まえ、配合条件、打設条件を設定し、打設高さ、打

継ぎ・打重ね回数をパラメーターに小規模の模擬構造体を製作する。小規模部材試験では

主に、部材内での物性値の変動範囲、打継ぎ・打重ね部付近の物性値について確認する。

また、ひび割れの発生状況に応じて、ひび割れ部の物性値の確認等も実施する。 

 3) 初期条件の設定方法に関する検討（H26 年度以降実施） 

1)項のまとめとして、a.項および b,項で得られる範囲で結果を体系的に整理するととも

に、取得範囲でのデータに基づき、初期条件の設定方法に関して検討する。 
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表 3.4.2-1 物性値に及ぼす変動要因に関する調査結果の整理および抽出した課題 

施工方法 配合条件 使用材料 変動要因が及ぼす影響

普通セメント
フライアッシュ
シリカフューム
（急結剤）

施
工
時

・施工機械の違いが吹付けコンクリートの物性に及ぼす影
響はないとの報告あり。

－

（緩衝材・岩盤への影
響を考慮し、低アルカ
リ性が望ましい）

操
業
時

・吹付けコンクリートの施工性に関して、施工、養生環境と
物性値に関する検討事例は見当たらず。

－

打設方法（打設回数、打設箇所、締固め方法）
・普通コンクリートの場合、打設回数、打設箇所、締固め方
法によって、部材内の物性値の変動範囲（バラツキ）が異
なる。

・打設方法が適切でない場合、部材内の物性
値のバラツキが大きくなる可能性がある。

・打設方法に関する既往の検討事例は、強度の変
動に関する評価が主体。
・人工バリアの長期評価における初期値設定の観
点からは、拡散係数や空隙率、鉱物組成等の物
質移行に関する特性値の変動影響を確認し、初期
条件の設定手法を検討することが必要。

打設方向、高さ（部材寸法）
・部材が大型になると、打設方法が適切であっても、例えば
骨材下に水隙が残る等、配合によってはブリーディングによ
る影響が現れ、この影響は一層の打設高さが増すほど顕
著になる。

・部材の高さ位置や打設方向によって、強度お
よび物質移行特性等の物性値が異なることが
挙げられ、初期値の設定に向けては、打設方
向、高さ位置による物性変動を確認する必要が
ある

・打設方法および高さ方向による物性変動範囲に
関する既往報告は、普通セメントでの事例が主で
ある。
・溶出抑制、周辺人工バリアへの影響を考慮し、フ
ライアッシュ等の混和材の使用が想定されること
から、混合セメントの系での物性変動の評価が必
要。

打継ぎ部の影響
・打継ぎ部およびその近傍では、先打設部からのブリーディ
ング水等の影響により、打継ぎ部以外の場所に比べ、細孔
構造が粗大となる。

・打継ぎ部は他の部位と比較して脆弱であり、
耐久性や水密性上の弱点となる。
・部材の大型化により打継ぎ回数が増えると、
部材中に占める脆弱な箇所の割合も大きくなる
ため、物性値に影響を及ぼすことになる。

・構造躯体の側壁、隔壁、底版との間で打継ぎ部
が必ず生じるため、打継ぎ部の物性値を考慮した
初期条件の設定方法の検討が必要。

操
業
時

養生条件
・養生条件が異なると空隙構造の変遷が異なる。
・特に、乾燥の影響が大きく、初期段階で乾燥を受けると粗
大な径の空隙量が増加し、初期段階で生じた粗大な空隙
は材齢が経過しても減少しない。

・養生条件が異なると、強度および物質移行特
性等の物性値が異なることが挙げられ、初期値
の設定に向けては、養生条件の違いによる物
性変動を確認する必要がある。

・打設方向、高さも考慮した事例はなかったため、
打設条件と養生条件を掛け合わせたケースで、細
孔量の変化等の物性変動を把握する必要がある。

施
工
時

－ －

操
業
時

養生条件
・乾燥によって硬化体組織内に粗大な径の細孔量が生じ
る、また乾燥開始材齢によっては、乾燥に起因した粗大な
径が残存する可能性がある

・構造躯体と同様、養生条件によっては物質透
過性が大きくなる可能性がある。

・操業期間中の放射性核種の漏出防止が求めら
れることから、充填材についても打設条件、養生条
件が物性変動に及ぼす影響範囲を把握する必要
がある。

大型部材での物性値の変動要因と影響の整理
（施工条件と物性値に関する調査）

物性値の変動要因

施
工
時

充
填
材

流動性を有すること

（幌型処分坑道の場合）
　圧縮強度：30MPa以上

遠隔操作
（ポンプ圧送）
（自己充填）

プレパックドモルタル
高流動モルタル

普通セメント
低熱セメント
フライアッシュ
シリカ微粉末
石灰石骨材

支
保
工

支保工厚
-軟岩系岩盤：300mm
-硬岩系岩盤：100mm

湿式吹付け方式
（乾式吹付け方式）

吹付けコンクリート
（NATM工法）
（ただし、インバートは
汎用的な無筋コンク
リート、スランプ8cm、
呼び強度18N/mm2）

・構造躯体コンクリート、充填材と同様、養生条件
によって物性値が変動する可能性はある。
・強度等の物性値の変動は外力に対する緩衝性
に、また設計上考慮はされていないが物質透過性
にも影響するため、物性値の変動範囲を把握する
必要がある。

構
造
躯
体

(

幌

型

処

分

坑

道

)

（側壁・隔壁）
10.25(w)×8.6(h)×0.8(t)m
D32（SD345）15cmピッチ

設計基準強度：24N/mm2

（底版）
10.25×10.0×1.2(t)m
D32（SD345）15cmピッチ

設計基準強度：24N/mm2

抽出された課題

一般的なコンクリー
ト打設方法
（ポンプ圧送）
（振動締固め）

普通コンクリート
高流動コンクリート

普通セメント
低熱セメント
フライアッシュ
高炉スラグ
石灰石骨材

設計仕様
(TRU2次レポートより)

部材ごとの施工方法の整理
（施工方法・技術に関する調査）
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表 3.4.2-2 ひび割れの取り扱いに関する調査結果のまとめ 

施工方法 配合条件 使用材料 ひび割れ形状・発生場所の傾向 ひび割れの取り扱い

普通セメント
フライアッシュ
シリカフューム
（急結剤）

施
工
時

・吹付面の凹凸等による拘束（外部拘束）
・内空側と地山側の収縮量差（内部拘束）

・トンネル天端付近において軸方向に伸びるひ
び割れが生じる。

（緩衝材・岩盤への影
響を考慮し、低アルカ
リ性が望ましい）

操
業
時

・地圧による影響 上記と同様

（初期段階における要因）
・コンクリートの沈下
・ブリーディング
・初期養生中の急激な乾燥

（硬化後の体積変化による要因）
・水和熱に伴う膨張、収縮
・環境条件の変化に伴う膨張・収縮
・自己収縮、水分逸散に伴う乾燥収縮

操
業
時

（硬化後の体積変化による要因）
・環境条件の変化に伴う膨張・収縮
・自己収縮、水分逸散に伴う乾燥収縮

施
工
時

（初期段階における要因）
・コンクリートの沈下
・ブリーディング

・廃棄体間充填材では、充填材周辺の部材が
充填材の水分を吸収するため、廃棄体と充填
材の間に隙間、ひび割れが生じやすい。

操
業
時

（硬化後の体積変化による要因）
・環境条件の変化に伴う膨張・収縮
・自己収縮、水分逸散に伴う乾燥収縮

・上部充填材では、乾燥収縮等の影響により、
広い範囲にひび割れが生じやすい。なお、ひび
割れの分布、幅は打設方法や配合条件によっ
て異なり、膨張材を添加し、養生を施すことでひ
び割れは低減できる。

構
造
躯
体

(

幌

型

処

分

坑

道

)

ひび割れの初期値での取り扱い
（ひび割れ発生に関する情報収集）

・一般の土木建築構造物で防水性・水密性が要求
される部材の許容ひび割れ幅は、0.05mmが目安と
なっている。
・ひび割れ箇所の水密性に関しては、ひび割れ箇所
が閉塞する事象が確認されており、コンクリートの自
己治癒効果により0.4mmのひび割れを治癒したとの
報告もある。
・ひび割れの閉塞挙動を設計に反映するには更なる
検討が必要であるが、使用材料や環境条件によっ
ては、0.05mm以上のひび割れ幅でも十分な水密性
を有する可能性はある。

設計仕様
(TRU2次レポートより)

部材ごとの施工方法の整理
（施工方法・技術に関する調査）

ひび割れ要因

支保工厚
-軟岩系岩盤：300mm
-硬岩系岩盤：100mm

吹付けコンクリート
（NATM工法）
（ただし、インバートは
汎用的な無筋コンク
リート、スランプ8cm、
呼び強度18N/mm2）

湿式吹付け方式
（乾式吹付け方式）

・ひび割れに対する要件はないが、外力に対する緩
衝性に、また設計上考慮はされていないがバリア
全体の物質透過性にも影響するため、ひび割れ発
生による影響を考慮する必要はある。支

保
工

・充填材には、操業期間中の放射性核種の漏出防
止が求められることから、ひび割れの影響も考慮し
た物性値の設定方法を検討する必要がある。
・参考として、余裕深度処分施設における低拡散層
部位の実効拡散係数の評価では、部材の表面積に
対するひび割れ開口部の面積比率によりひび割れ
の影響を評価し、その比率を0.05%以下にするとして
いる。

（側壁・隔壁）
10.25(w)×8.6(h)×0.8(t)m
D32（SD345）15cmピッチ

設計基準強度：24N/mm2

（底版）
10.25×10.0×1.2(t)m
D32（SD345）15cmピッチ

設計基準強度：24N/mm2

普通コンクリート
高流動コンクリート

普通セメント
低熱セメント
フライアッシュ
高炉スラグ
石灰石骨材

一般的なコンクリー
ト打設方法
（ポンプ圧送）
（振動締固め）

・地盤等に躯体が拘束されている場合、部材の
伸縮作用が拘束され、下部の端部および中央
にひび割れが発生する可能性がある。また、部
材断面が厚い場合、部材内外の温度差、収縮
量の差によってひび割れが生じる可能性があ
る。
・部材断面が大きい場合、温度や収縮による体
積変化の差が内部と表面で大きくなり、内部拘
束によるひび割れが生じる。

施
工
時

充
填
材

流動性を有すること

（幌型処分坑道の場合）
　圧縮強度：30MPa以上

プレパックドモルタル
高流動モルタル

普通セメント
低熱セメント
フライアッシュ
シリカ微粉末
石灰石骨材

遠隔操作
（ポンプ圧送）
（自己充填）
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4) 非破壊検査技術の検討 

コンクリートの裏面に発生したひび割れの探査のための、1 探触子斜角探傷法につい

て、平成 24 年度の検討、平成 25 年度の試験により、端部エコーとコーナーエコーの

分離が難しく、これは超音波の指向性が低いことに起因すると考えられた。斜角フォ

ーカスくさびを FEM による詳細解析に基づき設計し、その効果の検証試験を行ない、

課題等の抽出を行なった。 

コンクリート部材は大きく、検査範囲は非常に広いことから、コンクリート面全体

からひび割れをスクリーニングする技術として、2探触子によるTOFD法を抽出した。

TOFD 法は、超音波の減衰の大きいコンクリートへの適用するための手法として、大

振幅超音波送信技術を組み合わせた手法を提案した。 

加えて、実用化のための検討として、コンクリート面で探触子を走査するための、

カプラント等の最適化検討、コンクリート部材や欠陥の寸法、コンクリートの種類に

合わせた最適化が抽出された。 

3.2.1 の文献調査によると、超音波による検査技術を適用するコンクリート部材は、 

・ 部材の大きさ：部材厚 1m 程度(構造躯体、インバート)、コンクリート容器

200mm 

・ ひび割れの幅：0.05mm 以上 

・ コンクリートの種類：普通強度のコンクリート、高強度コンクリート、高強度

高緻密コンクリート(圧縮強度 18~200N/mm2、超音波の減衰特性が異なる) 

が予想され、これらの条件も踏まえ検討を進めることとする。 

 

3.4.3 初期値の設定及び初期値と長期挙動の関連に関わる検討 

 人工バリアの長期挙動評価における初期値の設定の提案については、上記の熱影響及び

施工方法の影響に関する検討成果を元に検討を進めることとする。 

 長期挙動評価に必要となる、変質に伴う物質移行特性変化の算定手法に関しては、3.3 に

おいて検討を進めるにあたり策定した計画に基づき、コンクリート、モルタル及び混合セ

メントに対応したモデルの構築を平成 26 年度までを目途に進めることとする。 

 初期値と長期挙動の関連に関わる検討については、初期値の提案に基づいた長期予測、

経年コンクリートによるアナログ検討等を実施することにより、人工バリアの成立性を検

証し、初期値の設定、設計、施工への反映事項を抽出するものとする。 
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第4章 まとめ 

4.1 人工バリア材料長期挙動評価 

TRU 廃棄物の地層処分における人工バリアの長期挙動評価のために、今後 5 ヵ年の事業とし

て「人工バリア材料長期挙動評価」では、主に緩衝材を対象に、力学－化学（HMC）連成挙動お

よび解析による長期挙動評価の信頼性を高めることを目的とし、確証試験と解析への適応を検討

することとした。一方、「人工バリア初期条件の設定」では、セメント系材料を主とし、長期挙動

評価への初期条件の設定および影響に着目し、操業中の熱の影響、施工による初期設定への影響

等を検討する。両者とも確証にはある程度の長期試験が必要となるため、１年目となる今年度は、

長期試験を含む試験の必要性、重要度を抽出することに注力し、そのための予備試験を多く実施

した。 

 

4.1.1 緩衝材の化学変質に関する確証試験 

今年度は、今後の試験の計画に資することを目的に予備試験及び、長期評価の解析の精度を高

めるための基礎データを取得した。 

 

(1) モンモリロナイトのアナルサイム変質過程に関する試験 

モンモリロナイトのアルカリ変質による体積変化のおこりやすさは、モンモリロナイトの溶解

速度と圧縮状態によって大きく支配されると予想される。強い圧縮系においては、モンモリロナ

イトの溶解が抑制されるためにアルカリ変質は起こりにくいと考えられるが、圧縮状態が解かれ

た場合は、モンモリロナイトの粒子間空隙には充分な間隙水が供給され、直ちに溶解を開始し、

その空間にはゼオライト（例えばアナルサイム（NaAl2Si2O6H2O）等）が核形成すると予想され

る。 

これまで、圧縮状態とアナルサイムなどのアルカリ変質によるゼオライト化との関連について

はあまり詳細な研究例がなかった。その理由として、モンモリロナイトのナノポア内で起きるア

ナルサイムの成長過程を観察する手段がなかったこと、またその成長メカニズムがまだよくわか

っていないことなどが挙げられる。そこで今年度は、アナルサイムの変質過程に着目し、予備試

験を含んだ試験を実施し、緩衝材の圧縮状態とアナルサイムの生成についてのデータを取得して、

化学・力学連成現象のモデルの構築に資すると共に、今後の長期試験等の計画策定に反映できる

情報を取得した。 

そこで今年度は、アナルサイムの変質過程に着目し、予備試験を含んだ試験を実施し、緩衝材

の圧縮状態とアナルサイムの生成についてのデータを取得して、化学・力学連成現象のモデルの

構築に資すると共に、今後の長期試験等の計画策定に反映できる情報を取得した。その結果、成

長速度は、溶液組成等の条件により、大きく変化した。また、アナルサイムの生成とともに、シ

リカ鉱物（トリデマイト）が生成した。生成の条件等を今後明らかにする必要があると考える。 
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(2) 長期挙動評価解析への影響因子の検討のためのデータ取得 

  

人工バリア材料としてのモンモリロナイトの性能評価のため、カラム法を用いて圧縮モンモリ

ロナイトに模擬地下水（セメント平衡水）を通水させ、実環境に近い条件でのモンモリロナイト

の変質挙動に関する予備試験を実施した。 

結果として、溶解はほとんど起きなかったものの、モンモリロナイトのカリウム型化に起因す

る透水性の急激な上昇がおきた。模擬セメント平衡水は、主にナトリウム／カリウムの混合液系

であり、その混合系において圧縮モンモリロナイト（ベントナイト）がカリウム型化する知見を

得たことは、人工バリア材料としてのモンモリロナイト（ベントナイト）の性能を評価する上で

非常に重要であると考えられる。 

現状、混合系での知見は少なく、その影響を定量的にとらえ、解析に反映した性能評価を行う

ことが今後、重要な課題であると考えられる。そのため、カリウム型化がモンモリロナイト（ベ

ントナイト）の透水性などの物理性能に与える影響を定量的に判断できるデータの取得が必要と

なろう。今回の試験では、カリウム型化を定量的に評価することはできなかったが、その定量化

のために、例えば、アルカリの影響がない混合液系でのカラム法での透水試験、モンモリロナイ

トの圧縮の程度（乾燥密度）による透水性の影響を確認するなどの試験も有効であると考えられ

る。また、ナトリウム／カリウム混合液系におけるモンモリロナイトの溶解の影響も重要である

と思われる。さらに、カリウム型化後、カルシウムリッチな地下水の浸入によるモンモリロナイ

トの変質影響等を検討する必要性もあるものと考えられる。 

 

(3) 国内産モンモリロナイトの特性データ取得 

クニピアＰに関する鉱物化学組成、熱特性、平衡定数を含む熱力学データを新たに取得した。

この基礎的データを SUPCRT92 計算に用いることで、圧縮加熱過程のおける変質反応を再現す

る今後の熱力学計算の予測精度を高めることができると考えられる。 

 

(4) セメント－ベントナイト接触試料の採取 

 これまでに、ベントナイトとセメントの接触部を含む、Sand-boxes から 3 個、コンクリート

サイロから 2個の計６個を採取した。接触部の状況は良好である。 

 コンクリートのように硬くて強度の高い材料と、締固めベントナイト混合土のように比較的柔

らかく強度の低い材料をボーリングによって採取する場合、接触部が乱されることにより、接触

部の状態観察および化学分析に供するという目的が満たされない可能性がある。そのため、ここ

では、補強孔を掘削してレジン注入などによって補強した上でオーバーコアリングするという方

法を採用した。この方法は、このような接触部試料を採取するために有効な方法であると言える。 

来年度以降、これらの試料を分析に供するが、前フェーズで開発した XAFS分析による CSH

の空間分布の測定等の適応が可能であれば、セメントーベントナイト接触界面での二次鉱物制生

成に関する重要な情報が得られることが期待される。 
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4.1.2 緩衝材の連成解析モデルに関わる力学特性 

(1) 力学・物質移動特性変化に関する試験 

 1) モンモリロナイトのアナルサイム変質過程に関する試験 

変質前人工ベントナイトのモンモリロナイト含有率は 59％であるのに対して、変質後人工ベ

ントナイトとして、モンモリロナイト含有率 29.5％、アナルサイム含有率が 29.5％、微粉砕ケ

イ砂が 41％となるように混合したものを使用して各種試験を実施した。  

 

  a.土粒子密度 

微粉砕アナルサイムと変質後人工ベントナイトの土粒子密度試験を実施した。微粉砕アナル

サイムの土粒子密度が 2.287Mg/m3、変質後人工ベントナイトの土粒子密度が 2.556Mg/m3で

あった。 

 

  b.完全飽和線 

変質後人工ベントナイトの完全飽和線が、 

/ 0.156ln ' 1.39w vd     

として得られた。この式から、変質前後で完全飽和線の傾きは同じであり、互いに平行の関係

にあることが分かった。さらに、変質後人工ベントナイトの等飽和度線は、これまでに検討し

た材料の結果に比べ、直線的であり、飽和乾燥密度に漸近しても、過剰間隙水圧が発生してい

ないことが特徴的である。これは、前フェーズで実施したモンモリロナイト含有率が 20％の

人工ベントナイトの場合でも同様の結果であったため、モンモリロナイトの含有率が少ないた

めに透水係数が高いことが理由と考えられる。 

変質後の人工ベントナイトの  関係は、変質前の人工ベントナイト（クニゲル V1）

とほぼ同等であった。変質後の人工ベントナイトのモンモリロナイト含有率が 29.5%と変質

前に比べて半分になっているのにもかかわらず、 関係があまり変わらないのは、モン

モリロナイトの減少に伴う膨潤圧の減少を、土粒子密度の低下（土粒子体積の増加）に伴う間

隙体積の減少による土粒子骨格の形成、土粒子同士の接触点の増加などが補っているためであ

ると考えられる。 

 

  c.膨潤挙動 

上載圧力が一定の場合はモンモリロナイト含有率がほぼ同じである変質後の人工ベントナ

イト（モンモリロナイト含有率 29.5%）と人工ベントナイト（モンモリロナイト含有率 30%）

は同等の挙動を示している。このことから、二次鉱物が膨潤挙動に及ぼす影響は小さく、膨潤

挙動はモンモリロナイト含有率が支配的であることが分かった。 

モンモリロナイト含有率が同等なクニゲル V1と人工ベントナイト（モンモリロナイト含有

率 59%）では大きな相違がないが、モンモリロナイト含有率が小さいほど、荷重制御膨潤量

試験の平衡値と完全飽和線との乖離が大きいことが分かった。 

高モンモリロナイト含有率の材料ほど膨潤線は完全飽和線まで至っており、完全飽和線が正

~ ln 'e p

~ ln 'e p
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規圧密曲線と一致するという実験事実に照らせば、モンモリロナイトは膨潤によって塑性化す

ると解釈できる。 

さらに、モンモリロナイト含有率が低下すると平衡膨潤量は完全飽和線よりも小さい値を示

している。これは、モンモリロナイトの膨潤に対して、非膨潤性随伴鉱物の土骨格構造の応力

履歴が影響しているものと考えられる。これに加えて、低モンモリロナイト含有率の場合、完

全飽和線よりも平衡膨潤量が大きくなっている。これは、完全飽和線の再現性、膨潤時の随伴

鉱物とモンモリロナイトの分離などの影響が考えられるため、さらなる検討が必要である。仮

に、モンモリロナイト含有率が低下して非膨潤性随伴鉱物の土骨格構造の応力履歴が影響して

いるとすると、ベントナイト系人工バリア材料の膨潤線（膨潤指数）は、モンモリロナイト含

有率の関数とする必要がある。なお、完全飽和線は、粉体状態から飽和まで単調圧縮した場合

の応力と乾燥密度（間隙比）の関係であるため、初期状態では粉体で骨格構造がなく、完全飽

和線上では正規状態と考えられるため、随伴鉱物が混入しても正規圧密曲線との等価性につい

ては変化しないものと考えられる。 

 

  d.水理挙動 

変質後人工ベントナイトの水理挙動を調べる目的で透水試験を実施した。Case1 と Case2

の透水係数は、それぞれ 1.79E-12m/sと 1.59E-12 m/sであった。前述の通水圧の差の分だけ、

透水係数に差が生じているが、概ね同等と言える。また、モンモリロナイト含有率と透水係数

の関係との比較から、変質後人工ベントナイトの透水係数は増加するが、その値は、モンモリ

ロナイト含有率 29.5%の変質前の人工ベントナイトとほぼ同等であることが分かる。このこ

とから、モンモリロナイトが別の低土粒子密度の非膨潤性鉱物に変質しても、止水性能に関し

ては、モンモリロナイト含有率から推定可能であると言える。このことは、乾燥密度 1.6Mg/m3

程度の状態であれば、モンモリロナイトがアナルサイム化することによる外間隙の減少の影響

は小さいことを意味する。さらに言えば、乾燥密度 1.6Mg/m3程度の状態のベントナイト系人

工バリアの止水性能は、その内間隙の止水性で決まり、外間隙の影響は小さいと考えることが

できる。 

 

 2) モンモリロナイトのせん断挙動 

膨潤圧が有効応力としてせん断強度に寄与するかどうかを調べるために、微粉砕の有無だけ

が異なるクニピア Fの一面せん断試験を実施した。微粉砕することによって、膨潤圧が 2倍程

度大きくなることが確かめられているためである。その結果、膨潤圧の低い試料の応力経路は

正規粘土の非排水せん断パスを示しているが、膨潤圧が高いものの応力経路は軽い過圧密土の

非排水せん断経路を示しているように見えた。どちらの試料も十分に膨潤し、正規化している

ものとして破壊基準が原点を通過すると考えて強度定数φを求めると、低膨潤圧の試料のφは

ピーク時で 16.1°、残留時で 13.1°であった。一方、高い膨潤圧の試料のφはピーク時で 13.1°、

残留時で 9.4°であった。 

結果として、膨潤圧が 2倍程度大きくなると、せん断強度も 2倍弱大きくなるという結果と

なった。このことから、膨潤圧は、せん断強度の増加に寄与しており、少なくともクニピア F
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の膨潤圧を有効応力として取り扱うことは妥当であると言える。 

 

(2) 長期性能評価のための化学・力学連成モデル試験 

 1) モンモリロナイトの Ca型化による力学挙動 

Na型ベントナイト系人工バリアの e-logP関係が完全飽和線の右側に存在し、Ca型化中の応

力変化は完全飽和線に向かって移動する挙動は、試験中に発生した過剰間隙水圧の影響を十分

に排除できずに有効応力の中に過剰間隙水圧が含まれているものと考えられる。その大きさは、

完全飽和線と正規圧密線の等価性から、完全飽和線との差と考えるのが合理的である。また Ca

型化中の挙動には、レラクゼーション挙動、間隙水のイオン強度の影響が含まれていると考え

られる。 

初期応力からの増分値としての膨潤圧の経時変化の差を見ることによって、Ca 型化、レラ

クゼーション、過剰間隙水圧、イオン強度などが膨潤圧に及ぼす影響を定量評価することを検

討した。試験はレラクゼーション中であるため、暫定的ではあるが影響因子について試験し、

継続している。 

層間陽イオンの違いによる膨潤圧の差（Ca型化の影響）により、Ca型化モンモリロナイト

の方が、膨潤圧が高いことが分かった。間隙水のイオン強度が高くなることにより、膨潤圧は

低下した。また、Ca 型化に伴う膨潤圧の低下には過剰間隙水圧の低下に伴う膨潤圧(全応力)

の低下の影響が大きいことが予想された。 

 さらに、層間陽イオンの違いによる膨潤圧の差や間隙水のイオン強度の差による膨潤圧の差

などについても実験を実施している。 

 

 2) モンモリロナイトの溶解による力学挙動 

蒸留水による試験と NaOH通水による試験の比較によれば、平衡膨潤圧がほぼ同じ値であり、

本試験期間程度の時間内であれば、高 pH がモンモリロナイトの膨潤圧に及ぼす影響は小さい

と言える。 

乾燥密度 1.6Mg/m3で体積拘束した条件でNaOH水溶液を通水した場合の膨潤圧の経時変化

から、NaOH水溶液を通水するに従って膨潤圧が漸減していたが、漸減傾向は通水期間 800日

程度でほぼ収束したように思われる。この膨潤圧の漸減には、リラクゼーション挙動やイオン

強度などの影響も考えられるため、実験によって定量的に評価を行った。 

間隙水のイオン強度（pH13の NaOH水溶液、0.1mol/l）の影響が 1.0MPa程度、間隙水の陰

イオンの違いによる影響が 0.5MPa程度であることが分かった。さらに、イオン強度の影響は、

イオン強度が 0から 0.1になった場合の影響は 0.5MPa程度の影響であるのに対して、0.1～1.0

になった場合の影響は 1.5MPaと急激に大きくなることが分かった。 

圧縮したNa型モンモリロナイトを荷重一定条件下で pH13のNaOH水溶液とNaCl水溶液

を通水しながらクリープ変形させた差を見ることによって、圧密～クリープ挙動にモンモリロ

ナイトの溶解とイオン強度が及ぼす影響を確認する試験を行っている。また、陰イオンが Na

型モンモリロナイトの圧密～クリープ挙動に及ぼす影響を検討している。現在までに、沈下量

に有意な差があり、沈下曲線の勾配にも差があるという傾向が見られた。この勾配の差はモン
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モリロナイトの溶解によるものである可能性がある。 

 

4.1.3 HMC連成解析手法の検討 

(1)  化学変質を考慮した力学解析手法の検討 

 今年度は、ベントナイトのゼオライト変質に伴う固相の体積変化率が与えられると、それに伴

う応力変化やひずみの発生を記述する数理モデルを構築した。変質による固相の体積変化を一般

的に記述し、その具体例として，アナルサイム化とクリノプチロライト化に伴う力学特性の変化

について考察した。このような成果は、既往の研究には見られない新規性があるが、それだけに

残されている課題も多い。今後、さらに力学解析への取り込みを検討し、化学変質のモデルを構

築し、モンモリロナイト含有率-有効応力関係について更なる精緻化して、より現実的な力学解析

を検討していく。 

 

(2) HMC連成解析構築に向けた化学解析手法の検討 

 1) 化学－力学連成解析構築に向けての個別課題の調査 

圧密時におけるモンモリロナイトの溶解速度の遅延を物理的に説明するために、円盤状粒

子を仮定した Monte Carlo 法による、熱力学的平衡状態における凝集構造の解析を行った。

さらに粒子のオーバーラップによる露出反応表面積の減少についてのモデルを構築し、各密度

条件における実効比端面積 (Effective ESA)の試計算を行った。 

現段階では実測値と比較し得るような非希薄な条件でのEffective ESAの解析は出来てい

ないが、物理的アプローチによって反応表面積の減少を説明し得る可能性の一端は示すことが

出来たと考えられる。しかしながら現状の解析方法では、仮定している四重極ポテンシャルの

特性から、モンモリロナイト 換算で0.05Mg/m3程度までの密度条件での平衡構造しか計算す

ることができない。今後は粒子間相互作用モデル(ポテンシャル)の再検討という方向性も考え

得るが、本解析が電気二重層同士の干渉を許容しない局所的な電気的中性を仮定した

Wigner-Seitz cell の集合体を前提としている以上、この方向性にも限界があると考えられる。 

他の方向性としては、Monte Carlo 解析により得られる希薄条件の平衡構造の結果に基づ

いて新たな幾何学モデルを構築し、外挿的な考え方によって圧密時の積層構造をモデル化する

ということも現実的なアプローチとして考えられる。密度が大きくなると、原理的には円盤状

粒子の取り得る微視的状態の数は圧倒的に少なくなる (実際に、密度の大きな条件では乱数を

用いて円盤状粒子を空間にランダム配置するだけでも相当な計算時間を要する)。したがって

電気二重層同士の干渉を考慮したような複雑な相互作用モデルを構築するような方向性では

なく、ポテンシャルの単純化や幾何学的な観点のみの粒子配置のモデル化といった現実的なア

プローチを選択しても、物理としてさほど大きく外さない結果になるであろうと推察される。 

 

 2) 既往の研究について調査のまとめ 

 本年度は、課題について過去の事例の調査を行った。 

 化学と力学の連成解析については、その目的として処分施設操業時の不飽和状態から再冠水

過程がターゲットとなっており、ベントナイト（モンモリロナイト）が溶解／変質することに
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よる力学的な影響について検討している事例はなかった。影響はあっても小さいため、不飽和

環境がターゲットとなる検討であった。 

 今後は、実現象を模擬した化学－力学連成について検討を行い、連成解析に関するモデル構

築を目指す。また、圧縮状態のモンモリロナイトの溶解挙動モデルの検討については継続して

進め、解析評価に反映できるようにする。 

 

 3) 二次元断面での地化学変質解析のまとめ 

 処分施設を対象とした二次元断面における地化学変質解析を 10 万年後まで行うことができ

た。一次元の解析結果と比較すると、一次元の解析のほうが保守的な設定であり、化学的な変

質を早く見積もっていたことが分かる。一次元体系では、保守性を見込んだ解析を行っていた

ため、この結果は妥当であると考えられる。 

 今後は、二次元体系における、力学解析との連成について検討を行う。特に、一次元の検討

では抽出されなかった課題等について検討する。 

 

 

4.2 人工バリア評価の初期条件の設定 

人工バリアの長期挙動評価の初期条件は、処分場の閉鎖時点を評価開始とするため、建設から

の材料物性の変化を反映する必要がある。セメント系材料は、処分場の建設から閉鎖までに熱変

質、部材レベルでの特性値の変動が考えられることから、平成 25 年度は、これらの影響につい

て情報収集及び試験を実施し、初期条件の提示に向けた実施計画の策定を行った。加えて、初期

条件と長期挙動の関連についても検討し、人工バリアの成立性の評価や初期条件への反映行うこ

ととして、計画策定等を実施した。検討成果を以下に示す。 

  

4.2.1 熱影響の初期値への影響に関する検討 

人工バリアの長期挙動評価における初期値の設定を検討するにあたり、平成 24 年までに経年

コンクリートの検討で確認されたセメント水和物の C-S-H の結晶化の影響が考えられることか

ら、結晶化条件や特性値への影響について、文献調査及び試験を実施し、今後の検討に資する情

報の収集を行った。 

 

(1) 熱影響の初期値への影響に関する文献調査 

 文献調査より、55℃においても数年単位での反応により C-S-Hの結晶化によりトバモライト

の生成が確認されている。温度が低いほど結晶化に要する時間は長くなることがわかった。ま

た、Si⇆Al置換あるいは層間にアルカリイオンを含む場合は、C-S-Hの結晶構造に影響し、こ

の結晶構造が結晶化へ強く依存していることが考えられる。初期値の設定を提案するにあたり、

C-S-Hが結晶化する温度、Alが含まれるフライアッシュ等の混合セメントを使用等の材料の結

晶化への影響、文献で見られた合成 C-S-H の結晶化だけでなく、コンクリート中での C-S-H

の結晶化について明らかにしていく必要がある。 

 セメント系材料が高温環境下において強度特性や細孔構造などの変化が確認されている報告
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が、文献調査より得られた。しかし、C-S-Hが結晶化した時の物性値の変化を検討した報告は

得られなかった。セメント系材料の C-S-Hが結晶化した状態での物性値を把握する必要がある

と考えられる。 

 

(2) 結晶化条件に関する試験 

 セメント系材料において結晶化が確認された C-S-Hを合成し、結晶化温度を確認する定温度

試験を実施した。その結果、Ca/Siモル比(C/S)が 0.83の合成 C-S-Hは、70℃、80℃、90℃の

条件で 8週間保管した場合に結晶化の進行が確認された。55℃の条件では結晶化が確認されな

かった。C/Sが 1.1の場合は、保管期間 8週までは 55℃～90℃の条件において結晶化は確認さ

れなかった。本試験における C-S-Hの結晶化はまだ進行する可能性があるが、結晶化の条件は、

C/S がトバモライトの C/S の 0.83 に近いこと、70℃以上であることが考えられる。今後も試

験を継続して結晶化条件に関して、信頼性を高める必要があると考えられる。 

 

(3) 熱影響を受けた経年コンクリートの分析 

平成 24年度までの調査研究において、50～80年間熱影響を受け、C-S-Hの結晶化などの現

象が確認された経年コンクリートについて分析を実施することにより、結晶化条件に関わる情

報を収集した。 

経年コンクリートの詳細な分析結果より、3.1.1の文献調査及び 3.1.2の試験により確認され

た、合成 C-S-H で熱影響により結晶化する現象のみならず、コンクリート中の C-S-H につい

ても結晶化が進行することがわかった。コンクリート中での C-S-Hの結晶化は、必ずしも均一

に起こるのではなく、部分的な結晶化から時間の経過に伴い徐々に増えていくこと、また、時

間の経過に伴い、結晶が成長していくことが確認された。結晶化が進行しているコンリートの

C/Sは、熱影響により通常のコンクリートの C/Sよりも低下し、最も結晶化が進行している試

料は、トバモライトの C/Sである 0.83に近いことも定量的に確認でき、C/Sの低下が結晶化の

条件に関わることわかった。C/Sの低下の原因は、骨材からの Siの供給等の何らかの化学的な

変化が関わることから、結晶化条件を明らかにするために検討を進める必要があると考えられ

る。 

 

(4) 5カ年の計画策定 

(1)~(3)の成果をもとに、処分環境下、制限温度 80℃における処分場閉鎖時のセメント系材料

の物理化学的特性について整理し、初期値の設定に関して考慮すべき事象および今後解決すべ

き課題を抽出し、計画を策定した。 

 1) C-S-Hの結晶化条件の把握 

C-S-H の結晶化条件を把握にするための評価手法を明確化し、現実的な系である OPC 及

び混合セメントの温度や時間、C/S等の結晶化条件を把握する。 

 2) セメント系材料の結晶化による物性値に及ぼす影響の把握 

 結晶化が生じたセメント系材料について、長期挙動評価に必要となる物理・化学的特性の

変化の有無を把握する。 
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 3) アナログ試料によるデータの蓄積 

 これまでに熱影響による結晶化を確認した経年コンクリートを用いた、骨材－ペースト界

面等の結晶化条件を把握するための分析を実施する。加えて、熱影響を受けたアナログ試料

の採取と分析し、結晶化条件に関してデータの蓄積により信頼性を高める。 

 

4.2.2 施工方法の初期値への影響に関する検討 

長期挙動評価における初期条件の設定に資することを目的に、人工バリア建設におけるセメン

ト系材料の施工方法と特性値の関係、ひび割れ発生（部位やその大きさ等）に関する知見を文献

調査により収集し、人工バリア内のセメント系材料の「部材－施工方法－物性値変動」の関連性

について検討した。ひび割れの検査手法に関し、平成 24 年度までに検討している、セメント系

材料への適用性が高いステップパルサーを使用した超音波による非破壊検査手法に関して検討し

た。 

 

(1) 施工方法の初期値への影響に関する文献調査 

セメント系材料の適用が見込まれる部材である、支保工、構造躯体及び充填材について、

施工方法・技術を調査し、加えて、物性値との関連について調査を行った。コンクリート支

保工の施工方法は、ロックボルトと吹付けコンクリートを併用する NATM 工法が考えられ

ており、幌型処分坑道おける構造躯体は、鉄筋コンクリート製で、標準的なコンクリートの

施工方法が適用でき、充填材の施工はポンプ圧送及び自己充填により、プレパックドコンク

リート及び高流動モルタルが挙げられる。 

施工条件と物性値の関連については、支保工の吹付工法ついては報告例が少なく、構造躯

体のコンクリートは、施工方法（打設回数、打設箇所、締固め方法）によっては変動範囲が

大きくことなるとの報告や、打設方向とこれに直角な方向とでは、寸法変化、物質移行特性

（塩素の浸透、透気係数等）が異なり、この傾向は一層の打ち込み高さが大きくなった場合、

同一方向でも上部と下部の差が大きくなるとの報告があった。充填材に関して、モルタルで

検討された事例を調査した結果、暴露により細孔構造が粗大化し、耐凍害性に影響を及ぼす

40～2000nmの細孔量が増加したとの報告があった。なお、細孔量の変化に対しては、温度

の影響が大きかったとの報告もあった。なお、環境条件によって細孔構造が変化することは、

構造躯体のコンクリートでも同様の事象が確認されており、打設高さや養生条件によって物

性値が変動する事象は、充填材でも同様に生じると考えられた。 

ひび割れ発生に関しては、NATMで施工された覆工コンクリートでは、トンネル天端付近

において軸方向に伸びるひび割れがしばしば確認される。構造躯体のような壁部材の断面で

は、地盤などによって壁の下部が拘束されるような場合、下部の端部や中央においてひび割

れが発生する。一辺だけを拘束した時や引張外力を受けると、拘束や引張外力を受けた辺に

ひび割れが生じる。また、部材断面で内部と表面で体積変化の差、水和熱による内外の膨張

量の差によるひび割れが懸念される。充填材では、ポンプ圧送による打設におけるひび割れ、

廃棄体と充填材の間にひび割れあるいは隙間が懸念される。 

ひび割れに関する規定について調査した結果、一般の土木建築構造物におけるひび割れ幅
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の許容範囲が、防水性・水密性が要求される部材における許容ひび割れ幅は、0.05mm 以下

に制御することが望ましいとされており、また、余裕深度処分において、部材の表面積に対

するひび割れ開口部の面積比率を 0.05%以下にする事例がある。なお、ひび割れ箇所の水密

性に関する研究では、コンクリートの自己治癒効果を取り上げた事例があり、膨張材と無機

質結晶増殖剤を混入することで、新水和生成物が析出し、0.4mmのひび割れを治癒したとの

報告もあった。 

    

(2) 非破壊検査技術に関する検討 

人工バリアにおけるセメント系材料を使用する部材に発生する懸念のある、ひび割れの検査

手法について、平成 24 年度までに検討している、セメント系材料への適用性が高いステップ

パルサーを使用した超音波による非破壊検査手法を適用した技術の検討を進めることとして検

討課題等の抽出を行った。成果を以下に示す。 

・ コンクリートの裏面に発生したひび割れの探査のための、1探触子斜角探傷法について、

平成 24年度の検討、平成 25年度の試験により、端部エコーとコーナーエコーの分離が

難しく、これは超音波の指向性が低いことに起因すると考えられた。斜角フォーカスく

さびを FEM による詳細解析に基づき設計し、その効果の検証試験を行なった結果、コ

ーナーエコーの分離性の向上を確認した。しかし、試作したフォーカスくさびの加工精

度の影響で端部エコーの確認が出来なかったため、くさびの加工精度の影響を確認し、

フォーカスくさびの効果を検証する必要性がある。 

・ コンクリート部材は大きく、検査範囲は非常に広いことから、コンクリート面全体から

ひび割れをスクリーニングする技術として、2探触子による TOFD法を抽出した。TOFD

法は、超音波の減衰の大きいコンクリートへの適用するための手法として、大振幅超音

波送信技術を組み合わせた手法を提案した。 

・ 加えて、実用化のための検討として、コンクリート面で探触子を走査するための、カプ

ラント等の最適化検討、コンクリート部材や欠陥の寸法、コンクリートの種類に合わせ

た最適化が抽出された。 

・ 3.2.1の文献調査によると、超音波による検査技術を適用するコンクリート部材は、 

・ 部材の大きさ：部材厚 1m程度(構造躯体、インバート)、コンクリート容器 200mm 

・ ひび割れの幅：0.05mm以上 

・ コンクリートの種類：普通強度のコンクリート、高強度コンクリート、高強度高緻

密コンクリート(圧縮強度 18~200N/mm2、超音波の減衰特性が異なる) 

が予想され、これらの条件も踏まえ検討を進めることとする。 

 

(3) 5カ年の計画策定 

 施工方法の影響を考慮した初期条件設定に向けた検討として、文献調査結果を元に計画を策

定した。構造躯体に関する類似の事例等から、物性値の変動があることがわかったことから、

室内試験及び模擬部材等で系統的なデータの取得を行う。支保工の吹付工法、充填材及びひび

割れの影響については、文献調査の範囲を広げてその影響について整理し把握すると共に、デ
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ータの取得の必要性を確認する。また、部材内における物性値の変動の大きさが長期挙動評価

等に影響がある場合は変動値を小さくするための抑制対策を検討する。 

 ひび割れ検査を目的としたひび割れ探査に関しては、コンクリートの裏面に発生したひび割

れの探査のための、1探触子斜角探傷法について、平成 25年度の斜角フォーカスくさびを使用

した試験結果より得られた知見に基づき課題に取り組み、加えて、2探触子による TOFD法に

大振幅超音波送信技術を組み合わせた手法に適用性を検討する。また、実用化のための検討と

して、コンクリート面で探触子を走査するための、カプラント等の最適化検討、コンクリート

部材や欠陥の寸法、コンクリートの種類に合わせた最適化についても方策を含め検討を行う。 

 

4.2.3 初期値の設定及び初期値と長期挙動の関連に関わる検討 

人工バリアの長期挙動評価の解析精度の向上を目的とした、初期値の設定及び初期値と長期挙

動の関連についての検討に関して実施計画の策定を行った。初期値の設定を踏まえた人工バリア

の長期挙動評価に必要となる、セメント系材料の変質に伴う物質特性変化のモデルを高度化につ

いて検討を行った。以下にその成果をまとめて示す。 

 

(1) 関連情報の収集と計画策定 

人工バリアの長期挙動評価に必要となる、セメント系材料の変質に伴う物質特性変化のモデ

ルは、骨材を使用したコンクリートやモルタルへの対応、混合セメントへの対応が必要である。

これらの対応へのための検討に関する計画策定にあたり必要なセメントペーストと骨材界面に

存在する遷移帯及びこれらの材料の溶解変質試験方法について情報を収集し、試験の実施にあ

たり実施計画を策定した。 

情報収集により遷移帯の特性等や物質移行特性への影響を明らかにし、溶解変質試験方法と

して硝酸アンモニウム浸漬法を抽出した。 

実施計画は、骨材を考慮した変質に伴う物質移行特性を評価するモデルの構築及び構築した

モデルを適用して混合セメントを使用及び骨材を考慮した、変質による物質移行特性変化を算

定するモデルの検討を実施することとした。 

 

(2) 実用的材料を対象とした物質移行予測モデルの構築 

 平成 24 年度までに構築した、セメントペーストを対象とした変質に伴う物質移行特性変化

を算定するモデルについて、骨材を含むコンクリート及びモルタルへの対応に関する検討への

マルチスケールモデルの適用性について確認した。三次元モデルは、セメントぺースト、遷移

帯および骨材からなるものとし、モルタル中の骨材の分布は骨材の粒度分布や体積濃度を元に

構築し、その条件を確認した。拡散係数の算出は、三次元モデルを使用してランダムウォーク

により行い、入力パラメータの整備及び解析条件を確認した。三次元モデルでの遷移帯の設定

を行うための遷移帯の厚さの測定方法について検討し、反射電子像及び EPMA 等により把握

できる見込みを得た。 
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(3) 実用的材料の変質に伴う物質移行変化を予測する手法の検討 

本検討では混合セメントペーストを使用した溶脱現象の評価とモデル化、混合セメントを含

むモルタル材料の溶脱現象の評価とモデル化を目指す。マルチスケールモデルを基に、モルタ

ルの溶解変質に伴う物質移行係数の変化を予測するモデルを検討する。 

平成 25 年度は、拡散係数のモデル化のための溶解変質試験に使用する、混合セメントのセ

メントペースト試料及びモルタル試料の作製を行った。セメントペースト試料に関しては、溶

解変質試験を開始し、溶解変質試験開始前の物性値の取得を行った。 

 

(4) 5カ年の計画策定 

人工バリアの長期挙動評価における初期値の設定の提案については、上記の熱影響及び施工

方法の影響に関する検討成果を元に検討を進めることとする。 

長期挙動評価に必要となる、変質に伴う物質移行特性変化の算定手法に関しては、3.3 にお

いて検討を進めるにあたり策定した計画に基づき、コンクリート、モルタル及び混合セメント

に対応したモデルの構築を平成 26年度までを目途に進めることとする。 

初期値と長期挙動の関連に関わる検討については、初期値の提案に基づいた長期予測、経年

コンクリートによるアナログ検討等を実施することにより、人工バリアの成立性を検証し、初

期値の設定、設計、施工への反映事項を抽出するものとする。 
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