
 

 

 

 

平成 30年度 

 

高レベル放射性廃棄物等の 

地層処分に関する技術開発事業 

 

ニアフィールドシステム評価確証 

技術開発 

 

報告書 

 
 

 

 

 

 

 

平成 31 年 3 月 

 

 

 

国立研究開発法人日本原子力研究開発機構 

公益財団法人原子力環境整備促進・資金管理センター 



 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 本報告書は、経済産業省資源エネルギー庁からの委託事業として、国立

研究開発法人日本原子力研究開発機構と公益財団法人原子力環境整備促

進・資金管理センターが実施した平成 30 年度高レベル放射性廃棄物等の

地層処分に関する技術開発事業「ニアフィールドシステム評価確証技術

開発」の事業報告書である。 
 



i 

目 次 

 
第 1 章 緒言 
1.1 本事業の背景と目的 ·························································································· 1-1 
1.2 実施計画 ········································································································· 1-1 

1.2.1 ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 ·········································· 1-4 
1.2.2 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 ······························ 1-5 
1.2.3 ニアフィールド性能の総合評価技術開発 ························································· 1-7 
1.2.4 ニアフィールドシステム評価確証技術開発の 2 か年計画 ···································· 1-8 

参考文献 ··············································································································· 1-10 
 
第 2 章 ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 
2.1 目的と 2 ヵ年の計画 ·························································································· 2-1 

2.1.1 目的 ········································································································· 2-1 
2.1.2 2 ヵ年の計画 ······························································································ 2-1 

2.2 オーバーパックの腐食挙動評価 ··········································································· 2-1 
2.2.1 背景と目的 ································································································ 2-1 
2.2.2 実施内容 ··································································································· 2-2 
2.2.3 成果と今後の課題 ······················································································ 2-15 

2.3 緩衝材の変質挙動 ···························································································· 2-16 
2.3.1 炭素鋼-緩衝材境界領域における緩衝材の変質 ················································· 2-16 
2.3.2 セメンテーションによる緩衝材特性の変化 ····················································· 2-23 
2.3.3 地下水・河川水と接触したベントナイトのナチュラルアナログ研究 ···················· 2-27 
2.3.4 緩衝材挙動に関するナノスケールシミュレーションモデルの構築 ······················· 2-35 

2.4 ニアフィールド THMC 連成挙動評価 ·································································· 2-38 
2.4.1 過渡期の THMC 連成挙動に関する現象解析モデル開発 ···································· 2-38 
2.4.2 ニアフィールド長期力学解析コード開発 ························································ 2-51 

2.5 母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価 ··························································· 2-59 
2.5.1 背景と目的 ······························································································· 2-59 
2.5.2 実施内容 ·································································································· 2-59 
2.5.3 成果と今後の課題 ······················································································ 2-72 

2.6 流出現象等を考慮した緩衝材の健全性評価 ··························································· 2-72 
2.6.1 背景と目的 ······························································································· 2-72 
2.6.2 実施内容 ·································································································· 2-91 
2.6.3 成果と今後の課題 ···················································································· 2-137 

参考文献 ············································································································· 2-139 
 
第 3 章 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
3.1 目的と 2 ヵ年の計画 ·························································································· 3-1 



ii 

3.1.1 目的 ········································································································· 3-1 
3.1.2 2 ヵ年の計画 ······························································································ 3-1 

3.2 ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発··················································· 3-3 
3.2.1 背景と目的及び研究アプローチ ····································································· 3-3 
3.2.2 結晶質岩中の核種移行評価技術の開発 ···························································· 3-6 
3.2.3 堆積岩中の核種移行評価技術の開発 ······························································ 3-23 
3.2.4 成果と今後の課題 ······················································································ 3-39 

3.3 システム変遷等を考慮した核種移行解析モデル/データベースの開発 ························· 3-40 
3.3.1 背景と目的及び研究アプローチ ···································································· 3-40 
3.3.2 オーバーパックからの鉄が緩衝材の核種移行へ及ぼす影響評価技術の開発 ··········· 3-41 
3.3.3 セメント系材料の共存が緩衝材や岩石中の核種移行に及ぼす影響評価技術の開発 ·· 3-48 
3.3.4 地下水中の高炭酸条件が岩石中の核種移行に及ぼす影響評価技術の開発 ·············· 3-56 
3.3.5 成果と今後の課題 ······················································································ 3-65 

3.4 有機物・微生物の影響評価技術の開発 ································································· 3-66 
3.4.1 有機物影響評価技術の開発 ·········································································· 3-66 
3.4.2 微生物影響評価技術の開発 ·········································································· 3-78 

参考文献 ··············································································································· 3-91 
 
第 4 章 ニアフィールド性能の総合評価技術開発 
4.1 目的と 2 ヵ年の計画 ·························································································· 4-1 

4.1.1 目的 ········································································································· 4-1 
4.1.2 2 ヵ年の計画 ······························································································ 4-1 

4.2 現象解析モデルの統合化技術の構築 ····································································· 4-2 
4.2.1 背景と目的 ································································································ 4-2 
4.2.2 ニアフィールドの複合現象を評価するシステムの開発アプローチの提案 ··············· 4-2 
4.2.3 ニアフィールドの複合現象を評価するシステムのプロトタイプの構築 ················· 4-24 
4.2.4 成果と今後の課題 ······················································································ 4-30 

4.3 ニアフィールド核種移行評価技術の開発 ······························································ 4-31 
4.3.1 背景と目的 ······························································································· 4-31 
4.3.2 複合現象の評価結果を核種移行モデルの解析に反映する手法の概念 ···················· 4-31 
4.3.3 複合現象解析との連携における核種移行解析モデルの要件とインプット 

パラメータの抽出 ······················································································· 4-33 
4.3.4 成果と今後の課題 ······················································································ 4-37 

参考文献 ··············································································································· 4-38 
 
第 5 章 結言 
5.1 平成 30 年度における主な成果 ············································································ 5-1 
5.2 おわりに ········································································································· 5-6 
 



iii 

図 目 次 
 
第 1 章 緒言 
図 1.2-1 ニアフィールドシステム評価確証技術開発の枠組み ····································· 1-3 
図 1.2-2 ニアフィールド性能の総合評価技術開発に向けたアプローチ概念図 ··············· 1-3 
図 1.2-3 ニアフィールドシステム評価確証技術開発のサブプロジェクト相関図 ············ 1-9 

 
第 2 章 ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 
図 2.2-1 オーバーパック腐食試験の状況と試験の模式図 ··········································· 2-3 
図 2.2-2 各緩衝材ブロック中の各種センサー類の設置状況 ········································ 2-4 
図 2.2-3  緩衝材の金属へらを用いた回収時の様子と回収された緩衝材の例 ·················· 2-4 
図 2.2-4 含水比、乾燥密度測定と微生物分析用試料の採取位置 ·································· 2-5 
図 2.2-5 乾燥密度、含水比、飽和度の分布 ····························································· 2-6 
図 2.2-6 緩衝材の試料採取状況 ············································································ 2-7 
図 2.2-7 寒天培養法に基づく緩衝材中の微生物の好気性生菌数 ·································· 2-8 
図 2.2-8 緩衝材から取り出し後のセンサーの電極面の外観 ········································ 2-8 
図 2.2-9 腐食センサーの炭素鋼電極表面に付着していた腐食生成物の X 線回折結果 ······ 2-9 
図 2.2-10 緩衝材回収後の模擬オーバーパックの外観 ················································ 2-10 
図 2.2-11 試験カラムの模式図 ·············································································· 2-11 
図 2.2-12 腐食試験後の試験片の外観 ····································································· 2-13 
図 2.2-13 腐食試験後の試験片表面の X 線回折結果 ·················································· 2-14 
図 2.2-14 平均腐食深さの経時変化 ········································································ 2-15 
図 2.3-1 分析に使用したベントナイトブロック試料と模擬オーバーパックに 
 付着したベントナイト試料の採取時の写真 ················································ 2-18 
図 2.3-2  ベントナイトブロック試料の EPMA 分析結果（約 2×2 mm2） ···················· 2-19 
図 2.3-3 ベントナイトブロック試料の EPMA 分析結果（約 200×200 μm2） ··············· 2-19 
図 2.3-4 模擬オーバーパックから剥離させたベントナイト試料の EPMA 分析結果 
 （約 130×130 μm2） ············································································· 2-20 
図 2.3-5 炭素鋼製ヒーターとの界面のベントナイト試料の μ-XRD 測定結果 ················ 2-20 
図 2.3-6 膨潤圧試験と透水試験装置の概略図 ························································· 2-25 
図 2.3-7 膨潤圧-有効モンモリロナイト密度関係 ····················································· 2-26 
図 2.3-8 透水係数－有効モンモリロナイト密度関係 ················································ 2-27 
図 2.3-9 アルキルアンモニウム処理を施した 
 変質試験前後のモンモリロナイトの XRD 分析結果 ···································· 2-29 
図 2.3-10 安定性評価に用いたスメクタイト構造とその同型置換の位置························ 2-31 
図 2.3-11  同型置換構造の MD 計算による構造緩和後のエンタルピー ·························· 2-31 
図 2.3-12 解析体系 ····························································································· 2-33 
図 2.3-13 モンモリロナイトの各イオン型の深度方向分布 
 （方解石の溶解反応を含む） ·································································· 2-34 
図 2.3-14 モンモリロナイトの各イオン型の深度方向分布 
 （方解石の溶解反応を含まない） ···························································· 2-34 
図 2.3-15 粘土含水系モデルを等方的に圧縮したときの挙動のシミュレーション例 ········ 2-37 
 



iv 

図 2.4-1 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の解析モデル概要図 ····················· 2-40 
図 2.4-2 温度勾配による水分移動試験に基づく温度勾配水分拡散係数の同定 ·············· 2-42 
図 2.4-3 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の解析結果 ································· 2-45 
図 2.4-4 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の計測値と解析結果の比較 ············ 2-46 
図 2.4-5 緩衝材の透水係数と塩分濃度・カルシウム型化率との関係 ··························· 2-49 
図 2.4-6 緩衝材の浸潤予察解析結果 ····································································· 2-50 
図 2.4-7 イオン交換サイト濃度に関する解析結果 ··················································· 2-50 
図 2.4-8 降伏曲面の概念図 ················································································· 2-53 
図 2.4-9 不飽和領域での MACBECE の計算フロー ················································ 2-54 
図 2.4-10 膨潤変形試験の概念図 ··········································································· 2-55 
図 2.4-11 膨潤変形試験の再現解析モデル ······························································· 2-56 
図 2.4-12 飽和度分布の時間変遷 ··········································································· 2-56 
図 2.4-13 CASE1 と CASE4 の体積ひずみ分布 ······················································· 2-57 
図 2.4-14 吸水時の変位量の時間変化 ····································································· 2-58 
図 2.4-15 試験終了時の荷重と乾燥密度の関係 ························································· 2-58 
図 2.5-1 地下水採水場所 ···················································································· 2-60 
図 2.5-2 地下水中 pH 及び Ca2+の変遷 ································································· 2-60 
図 2.5-3 通水試験状況 ······················································································· 2-61 
図 2.5-4 通水後の水質分析結果 ··········································································· 2-62 
図 2.5-5 偏光顕微鏡観察結果 ·············································································· 2-62 
図 2.5-6 SEM 観察結果 ····················································································· 2-63 
図 2.5-7 EDS 面分析結果 ··················································································· 2-64 
図 2.5-8 グラウチングに伴うグラウト材と岩盤との相互作用メカニズムの 
 変遷に係る概念モデル ··········································································· 2-65 
図 2.5-9 岩盤におけるアルカリプルームの輸送に対する現象相関の整理結果 ·············· 2-67 
図 2.5-10 処分坑道周辺岩盤において二次鉱物による閉塞部を迂回する 
 地下水流れの概念 ················································································· 2-68 
図 2.5-11 マカーリンにおけるアルカリプルームと岩石の相互作用を対象とする 
 亀裂内部での二次鉱物沈殿に関するモデルの概念 ······································· 2-69 
図 2.5-12 亀裂を二次元平行平板と仮定した準三次元モデルの概念 ······························ 2-69 
図 2.5-13 準三次元モデルによる間隙率及び pH の評価結果 ······································· 2-71 
図 2.5-14 準三次元モデルによるダルシー流速の評価結果 ·········································· 2-71 
図 2.6-1 緩衝材の流出試験に使用した小型セルの概要 ············································· 2-75 
図 2.6-2 総流量と流出量の関係 ··········································································· 2-76 
図 2.6-3 0.5M NaCl 水溶液を通水した時の流出量と総流量の関係と水みちの外観 ········ 2-76 
図 2.6-4 工学規模のセルとの概要 ········································································ 2-78 
図 2.6-5 地下坑道での試験の概要 ········································································ 2-78 
図 2.6-6 工学規模のセルでの流出試験の結果 ························································· 2-79 
図 2.6-7 一次元浸潤速度取得試験装置の概要 ························································· 2-80 
図 2.6-8 浸潤の進展状況 ···················································································· 2-81 
図 2.6-9 浸潤フロントの形成 ·············································································· 2-81 
図 2.6-10 実験から得られた関数と比較した浸潤フロントと飽和フロント····················· 2-82 
図 2.6-11 力学物性（膨潤量）による密度均質化試験の概要 ······································· 2-83 



v 

図 2.6-12 膨潤に伴う乾燥密度の経時変化 ······························································· 2-83 
図 2.6-13 乾燥密度変化及び間隙比-平均有効応力関係 ··············································· 2-84 
図 2.6-14 本サブタスクの検討対象とする期間 ························································· 2-88 
図 2.6-15 本サブタスクにおける各実施内容の関係性 ················································ 2-90 
図 2.6-16 原位置試験と室内試験の関係 概念図 ······················································ 2-92 
図 2.6-17 地下 350 m 試験坑道 5 説明図及び写真·················································· 2-93 
図 2.6-18 試験孔の深さ測定位置図、コンクリートピット及び試験孔写真····················· 2-93 
図 2.6-19 計測前の試験孔、孔内排水 ····································································· 2-94 
図 2.6-20 ターゲット設置、計測 ··········································································· 2-94 
図 2.6-21  計測、計測データ確認 ··········································································· 2-95 
図 2.6-22 試験孔 1 壁面の三次元表示結果 ···························································· 2-96 
図 2.6-23 試験孔 2 壁面の三次元表示結果 ···························································· 2-97 
図 2.6-24 湧水量測定結果 ···················································································· 2-98 
図 2.6-25 透水試験の装置全体 概念図 ··································································· 2-99 
図 2.6-26 透水試験結果 注水流量と水位差の関係 ················································· 2-102 
図 2.6-27 原位置試験の概念図 ············································································ 2-104 
図 2.6-28 緩衝材ブロックの外観 ········································································· 2-105 
図 2.6-29 小規模試験セル ·················································································· 2-107 
図 2.6-30 上部拘束時の隙間有りとケイ砂 3 号充填の試験ケースにおける総通水量 
 と緩衝材流出量の関係 ········································································· 2-108 
図 2.6-31 上部拘束と上部開放、及びケイ砂の粒度による影響の比較 ························· 2-109 
図 2.6-32 上部開放、3 号ケイ砂充填ケースの試験状況 ··········································· 2-110 
図 2.6-33 工学規模試験セルのイメージ ································································ 2-111 
図 2.6-34 工学規模験セル ·················································································· 2-111 
図 2.6-35 工学規模試験での流出試験の状況 ·························································· 2-112 
図 2.6-36 総送水量と緩衝材流出量の関係 ····························································· 2-113 
図 2.6-37 膨出率試験セル ·················································································· 2-113 
図 2.6-38 最大膨潤率と初期有効粘土密度の関係 ···················································· 2-114 
図 2.6-39 膨潤・隙間充填過程シミュレーション概念図 ··········································· 2-116 
図 2.6-40 初期状態に至るまでのプロセス ····························································· 2-117 
図 2.6-41 解析モデルと境界条件 ········································································· 2-117 
図 2.6-42 透水係数の間隙比依存性 ······································································ 2-118 
図 2.6-43 供試体高さの経時変化 ········································································· 2-119 
図 2.6-44 軸圧・側圧の経時変化 ········································································· 2-120 
図 2.6-45 乾燥密度分布の履歴 ············································································ 2-121 
図 2.6-46 一次元膨潤過程の要素シミュレーション結果 ··········································· 2-122 
図 2.6-47 有効応力経路・間隙比―平均有効応力関係 ·············································· 2-123 
図 2.6-48 対象とする一次元浸潤速度取得試験の試験装置 ········································ 2-125 
図 2.6-49 緩衝材模型と透水容器 ········································································· 2-127 
図 2.6-50 緩衝材圧密用ピストン及び 4 層目作成用カラー ······································· 2-127 
図 2.6-51 二端子電気抵抗測定の概要 ··································································· 2-128 
図 2.6-52 試験終了後に脱型した供試体状況 ·························································· 2-129 
図 2.6-53 水分量センサーの検定結果 ··································································· 2-130 



vi 

図 2.6-54 実物換算経過時間と水分量センサー出力電圧の関係 ·································· 2-131 
図 2.6-55 実物換算経過時間と飽和度の関係 ·························································· 2-131 
図 2.6-56 所定時間に到達した時点の飽和度と実物換算した底面からの距離の関係 ······ 2-132 
図 2.6-57 浸潤フロントの進展状況 ······································································ 2-133 
図 2.6-58 注水圧を補正した浸潤フロントの進展状況 ·············································· 2-133 
図 2.6-59 飽和度 45～55%の経過時間と底面からの距離の関係 ································· 2-134 
図 2.6-60 膨潤圧の経時変化 ··············································································· 2-134 
図 2.6-61 X 線 CT 撮影による供試体の断面画像、CT 値から換算した密度分布 ··········· 2-136 

 
第 3 章 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
図 3.1-1 ニアフィールドのシステム変遷と核種移行評価に係る課題例························· 3-1 
図 3.1-2 本課題における 3 つのサブタスクとそれらの関係 ······································· 3-3 
図 3.2-1 岩石マトリクスと割れ目中の核種移行研究アプローチと 2 つの対象岩石 ········· 3-6 
図 3.2-2 グリムゼル花崗岩マトリクス部（a）の X 線 CT 分析による 
 黒雲母の分布評価（b）を反映した不均質場モデル（c） 
 及び拡散係数の評価結果（d） ································································· 3-7 
図 3.2-3 グリムゼル花崗閃緑岩中の黒雲母の配向性と連結性を変化させた 
 中性粒子の拡散解析結果：（a）黒雲母配置：平行, （b） 黒雲母配置：直交 ···· 3-8 
図 3.2-4 グリムゼル花崗閃緑岩の不均質場モデル中の粒子移行解析結果： 
 （a）全空間における Cs 分布、 
 （b）Cs 濃度の深さ分布の解析結果及び実測データ ····································· 3-8 
図 3.2-5 黒雲母の配向性の決定方法（a）と４つの岩石の評価結果例（b） ·················· 3-9 
図 3.2-6 エスポ花図崗閃緑岩中の EPMA による鉱物分布評価（a） 
 と緑泥石含有率評価（b） ······································································ 3-10 
図 3.2-7 LTD 原位置試験結果とスケーリング手法によるモデル計算結果の比。 
 （a） 減衰曲線, （b） Cs 濃度プロファイル ············································ 3-11 
図 3.2-8 オンカロ片麻岩中の I の減衰・破過曲線 

（a）平行方向試料（b）直交方向試料 ····················································· 3-12 
図 3.2-9 オンカロ原位置試験及びそのモデルの概要図 ············································· 3-13 
図 3.2-10 シミュレーションによる HTO 及び Cl の破過曲線（a）, Na の破過曲線（b） · 3-14 
図 3.2-11 割れ目を含むグリムゼル花崗閃緑岩を対象とした試験研究のアプローチ ········ 3-15 
図 3.2-12 グリムゼル花崗閃緑岩の割れ目中における室内トレーサー試験の解析のための 

3 層モデル概念とパラメータ設定（a）, 及び解析結果（b） ························ 3-15 
図 3.2-13 より複雑な割れ目を有するグリムゼル花崗閃緑岩コア試料（a, b）と 

室内トレーサー試験カラム（c） ····························································· 3-16 
図 3.2-14 より複雑な割れ目を有するグリムゼル花崗閃緑岩を対象とした解析モデル（a） 
 と、ガウジ層を考慮しない場合（b）及び考慮した場合の解析結果（c） ········ 3-17 
図 3.2-15 グリムゼル原位置試験場の GAM サイトの割れ目帯とコア採取状況 ··············· 3-18 
図 3.2-16 グリムゼル原位置試験場の GAM サイトから採取した割れ目試料（a） 
 とその試料の X 線 CT 分析結果（b）、収着・拡散試験及び 
 トレーサー試験試料の加工（c, d） ·························································· 3-19 
図 3.2-17 隆起・侵食シナリオの核種移行解析：（a）隆起・侵食シナリオと考慮すべき 
 プロセス、（b）深度による領域分け（紫色の矢印は処分場からの核種移行経 



vii 

 路）と（c）各領域での核種移行特性、（d）核種移行解析結果の例 ················ 3-21 
図 3.2-18 精緻な収着モデルと環境条件変遷とを考慮した核種移行解析の 

モデル体系（a）と境界条件変動として想定した Cs 濃度の経時変化（b） ······ 3-22 
図 3.2-19 精緻な収着モデルと環境条件変遷とを考慮した核種移行解析結果の例： 

（a）可逆収着モデル及び（b）不可逆収着モデル ······································ 3-22 
図 3.2-20 幌延の泥岩に対する Cs, HTO, I の実効拡散係数（a）及び Cs の ························  

収着分配係数（b）の実測データとモデル化結果の比較 ······························· 3-23 
図 3.2-21 幌延泥岩中の HTO 拡散試験結果（直交試料;V1、平行試料;H1） ·················· 3-24 
図 3.2-22 CPMG 法による T2測定法のパルスシーケンス ········································· 3-25 
図 3.2-23 T2分布及び T2分布から求めた水の重量、間隙率及び水の分布 ······················ 3-25 
図 3.2-24 バーミキュライトの 133Cs 固体 NMR スペクトル ······································· 3-26 
図 3.2-25 計算した原子モデルの上下四面体層と Cs 位置の関係と 133Cs ケミカルシフト 
 と 5Å以内に存在する四面体層 Al の個数（N） ········································· 3-26 
図 3.2-26 健岩部 D05 孔の原位置トレーサー試験の試験体系（a）、 
 オーバーコア試料の分析状況（b） 
 及び 1 次元と円筒系での解析結果の比較（c） ··········································· 3-28 
図 3.2-27 幌延の泥岩マトリクスにおける地下水塩濃度を変化させた条件での 
 原位置拡散試験のデータと解析結果：（a）トレーサー循環孔の Cs 濃度減衰、 
 （b）試験後の岩石中の Cs 濃度分布 ························································ 3-29 
図 3.2-28 幌延泥岩の割れ目を対象とした原位置トレーサー試験装置の概略図 ·············· 3-30 
図 3.2-29 割れ目中の原位置トレーサー試験で得られた揚水孔のトレーサー濃度変化： 
 （a）パルスソース試験, （b）コンスタントソース試験 ······························ 3-30 
図 3.2-30 原位置トレーサー試験後のコア採取位置と最大検出濃度（Cs,Co） ··············· 3-31 
図 3.2-31 注水孔近傍（SW-47 孔）の割れ目表面のトレーサー濃度分析結果 ················· 3-32 
図 3.2-32 揚水孔近傍（SW-33 孔）の割れ目表面のトレーサー濃度分析結果 ················· 3-33 
図 3.2-33 割れ目中の核種移行評価の平行平板モデル概念図及び支配方程式 ················· 3-34 
図 3.2-34 割れ目中トレーサー試験のウラニン及び Cs の解析結果······························· 3-35 
図 3.2-35 割れ目中トレーサー試験の Cs（コンスタントソース）の解析結果： 
 （a）破過曲線、（b）プロファイル濃度 ···················································· 3-35 
図 3.2-36 反応性元素及び Cl・安定同位体比の深度方向での濃度プロファイル 
 （HDB-1 孔）······················································································ 3-38  
図 3.2-37 反応性元素及び Cl・安定同位体比の深度方向での濃度プロファイル 
 （HDB-3 孔）······················································································ 3-38 
図 3.3-1 鉄腐食生成物固相を変化させた場合の溶存鉄濃度の pH 依存性 ····················· 3-44 
図 3.3-2 マグネタイト、水酸化鉄（II）、シデライトを溶解度制限固相として仮定した 
 場合のモンモリロナイト中の表面錯体サイトの飽和度の pH 依存性 ··············· 3-45 
図 3.3-3 Fe（II）に富む環境下での Se（−II）の固定メカニズムの概念図 ·················· 3-46 
図 3.3-4 Fe（II）に富む環境下での Se（−II）の固定メカニズム分析のための実験概要 3-47 
図 3.3-5 初期共沈生成物及びエイジングを行った固相の XRD 測定結果 ····················· 3-48 
図 3.3-6 デンドリマーコロイドの透過拡散試験で取得された透過側フラックス： 
 （a）Na 型モンモリロナイト、（b）Ca 型モンモリロナイト ························ 3-50 
図 3.3-7 グリムゼル花崗閃緑岩と OPC の接触試料（a,b）と 接触界面の EPMA 
 分析結果（c-e） ··················································································· 3-52 



viii 

図 3.3-8 幌延の泥岩と OPC の接触試料（a-d）と EPMA による反射電子像（e-f） ······ 3-54 
図 3.3-9 幌延の泥岩と OPC の境界領域での Ca, Si, Al の元素分布： 
 （a）Area 1 と（b）Area 2 ··································································· 3-54 
図 3.3-10 幌延の泥岩と OPC の境界領域の反射電子像とスポット分析の位置と 
 同定された鉱物 ···················································································· 3-55 
図 3.3-11 イライトに対する Am 及び Eu の収着の pH 依存性 ···································· 3-58 
図 3.3-12 Am 及び Eu のイライトに対する収着の pH 依存性のモデルによる再現結果 ···· 3-59 
図 3.3-13 イライトに対する Th の収着の pH 依存性 ················································· 3-60 
図 3.3-14 Th のイライトに対する収着の pH 依存性のモデルによる再現結果 ················ 3-61 
図 3.3-15 CO32-共存下におけるモンモリロナイト層間・粒子間間隙混合系での 
 拡散履歴（298.15 K）：（a）UO22+の挙動（2.0~2.4 ns、赤色）、 
 （b）UO22+の挙動（3.6~4.0 ns、赤色）、 
 （c）NpO2+の挙動（2.0~2.4 ns、青色）、 
 （d）NpO2+の挙動（3.6~4.0 ns、青色） ·················································· 3-62 
図 3.3-16 CO32-共存下におけるモンモリロナイト層間・粒子間間隙混合系での 
 拡散履歴（323 K）：（a）UO22+の挙動（0~0.4 ns、赤色）、 
 （b）UO22+の挙動（1.6~2.0 ns、赤色）、（c）NpO2+の挙動（0~0.4 ns、青色） 
 （d）NpO2+の挙動（1.6~2.0 ns、青色） ·················································· 3-63 
図 3.3-17 （a）第一原理分子動力学計算に用いたモンモリロナイト－水系の初期構造 

(b)Mg-OH 基を対象に拘束条件𝑛𝑛H = 0.5を設定した場合の O-H 間の二体分布関数

(pcf)と積算配位数(rcn) ·········································································· 3-64 
図 3.3-18 Mg-O のプロトン配位数の変化に対する自由エネルギーの微分値（a）、 
 及び自由エネルギーの変化（b） ····························································· 3-65 
図 3.4-1 HFA/EDTA（a, d）、Zr4+/EDTA（b, e）、Zr4+/HFA/EDTA（c, f）共存試料の 
 UV-Vis（HFA）と ICP-MS（Zr）検出から取得したフラクトグラム． ·········· 3-69 
図 3.4-2 FFF-ICPMS 法を用いて得られた HFA への Zr4+の結合量データへの 
 NICA-Donnan モデルのフィッティング結果． ·········································· 3-70 
図 3.4-3 Th（IV）とフミン酸との錯生成における化学量論係数 n の評価結果.（a,b） 
 Aldrich 社製フミン酸、（c,d）Elliot 土壌フミン酸． ··································· 3-73 
図 3.4-4 pH 4.0~5.8 における Th4+と Aldrich 社製フミン酸（PAHA）との錯生成 
 データへの NICA-Donnan モデルの当てはめの結果． ······························· 3-74 
図 3.4-5 ニアフィールドからファーフィールドへの地下水流動に伴って想定される 
 有機物と岩との相互作用の変化と加成則性成立における課題．····················· 3-76 
図 3.4-6 微生物と元素との相互作用の概念図 ························································· 3-80 
図 3.4-7 幌延 URL におけるボーリング孔配置図 ···················································· 3-82 
図 3.4-8 地下水中のコロイドへの希土類元素の分配係数の経時変化（a）γ 線滅菌処理 

を施して微生物を死活させた地下水中のコロイド（無機/有機コロイド）への 
分配係数（b）バイオコロイドの分配係数 ················································· 3-83 

図 3.4-9 バルブ開放後の地下水流速の変化 ···························································· 3-85 
図 3.4-10 地下水排水量に対する微生物数の変化 ······················································ 3-86 
図 3.4-11 16S rRNA 遺伝子に基づくバルブ開放後の 0.2F の微生物群集組成の変化 ······· 3-86 
図 3.4-12 バイオフィルムが主な構成要素である画分への見かけの元素分配係数 ··········· 3-88 
図 3.4-13 0.2F の SEM 観察像 ·············································································· 3-88 



ix 

図 3.4-14 0.2F の SEM-EDS マッピング結果の例 
（図 3.4-13 c の黄色点線で囲まれた領域を対象とした分析） ······················· 3-89 

図 3.4-15 バイオフィルム形成から元素収着までのメカニズムの概念図························ 3-89 
 
第 4 章 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
図 4.2-1 ニアフィールド性能の総合評価技術開発に向けたアプローチ概念図（再掲） ··· 4-3 
図 4.2-2 単独の安全機能の必要性の整理結果 ·························································· 4-5 
図 4.2-3 単独の安全機能の十分性の整理結果 ·························································· 4-6 
図 4.2-4 二つの安全機能の組合せの必要性に関する重要性の整理結果························· 4-7 
図 4.2-5 二つの安全機能の組合せの十分性に関する重要性の整理結果························· 4-8 
図 4.2-6 インフルエンスダイアグラムによる現象相関の整理結果 ······························ 4-12 
図 4.2-7 コンクリート支保の変質挙動に関する分岐ダイアグラム ······························ 4-14 
図 4.2-8 緩衝材とコンクリート支保の境界領域における 
 変質挙動に関する分岐ダイアグラム ························································· 4-15 
図 4.2-9 緩衝材とオーバーパックの境界領域における 
 変質挙動に関する分岐ダイアグラム ························································· 4-15 
図 4.2-10 緩衝材を横断する領域で止水性やコロイドろ過性などの安全機能が失われる 
 状況に至る状態変遷のパターンのストーリーボードによる整理結果 ·············· 4-16 
図 4.2-11 ニアフィールド複合現象評価システムで扱う化学－物質輸送解析の概念モデル 
 の例（コンクリート支保領域） ······························································· 4-18 
図 4.2-12 ニアフィールド複合現象評価システムで扱う化学－物質輸送解析の概念モデル 
 の例（緩衝材とコンクリート支保の境界領域） ·········································· 4-18 
図 4.2-13 ニアフィールド複合現象評価の構成の概念 ················································ 4-23 
図 4.2-14 解析ツール間の連携の全体構造 ······························································· 4-25 
図 4.2-15 コンクリート領域及び緩衝材との境界領域を対象とする準二次元の 
 化学－物質輸送解析モデル ····································································· 4-27 
図 4.2-16 緩衝材とオーバーパック境界領域を対象とする準二次元の 
 化学－物質輸送解析モデル ····································································· 4-28 
図 4.2-17 FEMWATER による水理解析に用いる有限要素（左）とダルシー流速の 
 解析結果の例（右） ·············································································· 4-29 
図 4.2-18 連成解析の結果の例（FEMWATER と QPAC の連成解析で求められた 
 緩衝材中のモンモリロナイトの密度の変化） ············································· 4-29 
図 4.3-1 緩衝材を横断する領域で安全機能が失われる場合の核種移行の概念 ·············· 4-33 

 
 

  



x 

表 目 次 

 
第 1 章 緒言 
表 1.2-1 本事業の実施項目と募集要項記載項目との対応表 ········································ 1-4 
表 1.2-2 ニアフィールドシステム評価確証技術開発の 2 か年の実施スケジュール ········· 1-9 

 
第 2 章 ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 
表 2.2-1 浸漬試験条件 ······················································································· 2-11 
表 2.2-2 腐食試験前後の試験片の重量減量から算出した平均腐食深さ························ 2-14 
表 2.3-1 供試体リスト ······················································································· 2-24 
表 2.3-2 試験結果 ····························································································· 2-26 
表 2.3-3 NH4 型、K 型クニピア®F を対象としたバッチ式高温変質試験条件 ··············· 2-29 
表 2.3-4 アルキルアンモニウム法により推定される各試料の層電荷と底面間隔 ··········· 2-30 
表 2.3-5 同型置換構造の MD 計算による構造緩和後のエンタルピー計算結果 ·············· 2-32 
表 2.3-6 モンモリロナイトのイオン交換選択係数 ··················································· 2-33 
表 2.4-1 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の解析評価に用いた物性値 ············ 2-43 
表 2.4-2 緩衝材の浸潤挙動におよぼす塩分濃度の影響を把握するための解析ケース ····· 2-49 
表 2.4-3 試験条件 ····························································································· 2-55 
表 2.4-4 荷重条件 ····························································································· 2-55 
表 2.4-5 解析パラメータ ···················································································· 2-56 
表 2.4-6 MACBECE で取り扱える力学現象 ·························································· 2-59 
表 2.5-1 SEM-EDS 観察仕様 ·············································································· 2-63 
表 2.5-2 準三次元モデルによる解析における透水係数の設定値 ································· 2-70 
表 2.6-1 室内試験の結果のまとめ ········································································ 2-75 
表 2.6-2 流出対策検討のまとめ ··········································································· 2-79 
表 2.6-3 想定される現実的な坑道周辺の地下水の流れ ············································· 2-86 
表 2.6-4 現実的な坑道周辺の地下水の流れ ···························································· 2-87 
表 2.6-5 原位置試験の 2 ヶ年計画 ········································································ 2-92 
表 2.6-6 レベル測量結果 各試験孔深さ ······························································· 2-94 
表 2.6-7 各試験孔の容積算出結果 ········································································ 2-95 
表 2.6-8 透水試験 試験ケース ········································································· 2-100 
表 2.6-9 透水試験結果 流量と水位（水頭）の経時変化図 ····································· 2-101 
表 2.6-10 透水係数の算出結果 ············································································ 2-103 
表 2.6-11 緩衝材ブロックの仕様 ········································································· 2-105 
表 2.6-12 小規模試験セルの試験ケース ································································ 2-107 
表 2.6-13 幌延地下水と幌延模擬地下水の組成 ······················································· 2-107 
表 2.6-14 工学模試験セルの試験条件 ··································································· 2-111 
表 2.6-15 膨出率試験セルの試験ケース ································································ 2-114 
表 2.6-16 DACSAR を使った力学解析の研究計画 ·················································· 2-116 
表 2.6-17 解析ケース一覧 ·················································································· 2-116 
表 2.6-18 構成モデルパラメータ ········································································· 2-118 
表 2.6-19 緩衝材ブロックの仕様 ········································································· 2-128 
表 2.6-20 水分量センサーにおける含水比・飽和度と測定電圧 ·································· 2-130 



xi 

表 2.6-21 試験後の供試体の定体積サンプリングによる含水比、飽和度、密度 ············ 2-135 
 
第 3 章 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
表 3.2-1 ニアフィールド岩盤（結晶質岩及び堆積岩）中の核種移行評価に係る 
 国際的な課題 ························································································ 3-5 
表 3.2-2 シミュレーションに用いた核種移行パラメータ ·········································· 3-14 
表 3.2-3 結晶質岩中の核種移行解析の高度化において考慮すべきプロセスと 
 それらに関連した取り組みと課題 ···························································· 3-20 
表 3.3-1 表面錯体サイトに対する選択定数 ···························································· 3-45 
表 3.3-2 初期、Se(−II)添加直後及びエイジング（7 日間）後の溶液中の pH、 

温度及び Eh. 数値は n = 2 の平均 ··························································· 3-47 
表 3.3-3 デンドリマーコロイドの透過拡散試験で得られた実効拡散係数····················· 3-51 
表 3.3-4 モンモリロナイト及びイライトに対する収着への炭酸影響評価報告例 ··········· 3-57 
表 3.3-5 イライトに対する Am 及び Th 収着試験の条件 ·········································· 3-58 
表 3.3-6 導出したイライトに対する Am の収着パラメータ ······································ 3-59 
表 3.3-7 導出したイライトに対する Th の収着パラメータ ······································· 3-60 
表 3.4-1 HFA への Zr4+結合反応の条件付き平衡定数と HHA の値との比較 ················ 3-70 
表 3.4-2 Zr4+の HFA への結合について最適化された NICA-Donnan モデルパラメータ 
 と HHA について最適化されたパラメータとの比較 ···································· 3-71 
表 3.4-3 Th4+とアルドリッチ社製フミン酸との結合における NICA-Donnan モデル 
 パラメータと他の金属イオンとの結合におけるパラメータとの比較 ·············· 3-74 
表 3.4-4 採取試料の日時、排水時間、排水量及び微生物細胞数 ································· 3-85 

 
第 4 章 ニアフィールド性能の総合評価技術開発 
表 4.2-1 感度解析で対象とした安全機能 ································································ 4-4 
表 4.2-2 個別の現象モデルを統合化して複合現象を評価する観点で 
 重要と考えられる評価課題の候補の整理例 ················································· 4-9 
表 4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件（1/3） ···· 4-19 
表 4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件（2/3） ···· 4-20 
表 4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件（3/3） ···· 4-21 
表 4.2-4 解析ツール間で受け渡されるパラメータの種類 ·········································· 4-24 
表 4.3-1 緩衝材を対象とした核種移行モデルに求められる要件（1/2） ······················ 4-35 
表 4.3-1 緩衝材を対象とした核種移行モデルに求められる要件（2/2） ······················ 4-36 
表 4.3-2 緩衝材を対象とする核種移行解析のインプットパラメータと 
 複合現象評価で参照するパラメータの候補 ················································ 4-36 
 

 



1-1 

  緒言 
 
 本事業の背景と目的 
本事業は、平成30年度高レベル放射性廃棄物等の地層処分に関する技術開発事業（ニアフィー

ルドシステム評価確証技術開発）として、経済産業省資源エネルギー庁（以下、資源エネルギー

庁）から国立研究開発法人日本原子力研究開発機構（以下、原子力機構）と公益財団法人原子力

環境整備促進・資金管理センター（以下、原環センター）の2機関が共同で受託したものである。

本事業の背景と目的を以下に記す。 
我が国においては、現在、原子力発電所などで保管されている約18,000トンの使用済燃料を今

後再処理すると、すでに再処理された分も合わせ、ガラス固化体の総数は約25,000本となる（経

済産業省，2018a）。廃棄物を発生させた現世代の責任として将来世代に負担を先送りしないよう

に、放射性廃棄物の地層処分対策を着実に進める必要がある。地層処分の事業は、事業期間が長

期にわたることに加え、その実施にあたっては、地質環境調査・評価技術、工学・設計技術、処分

場閉鎖後の長期安全性を確認するための安全評価技術などの多岐にわたる技術分野における個々

の技術の整備と、整備した技術を全体として統合化することが求められる。その着実な技術開発

のために、国、原子力発電環境整備機構（以下、NUMO）及び関係研究機関が実施する研究が緊

密に連携を図り地層処分の研究開発を計画的に進めるために「地層処分研究開発に関する全体計

画（平成30年度～平成34年度）」（以下、全体計画）が策定されている（経済産業省，2018b）。 
本事業では、全体計画に示された課題解決に向けて、地層処分事業における概要調査から精密

調査段階に有用となる調査・評価技術を開発することを目的に、人工バリアとその設置などによ

り影響を受けると考えられる人工バリア近傍の岩盤とを合わせた領域（ニアフィールド）を対象

として、廃棄体定置後の過渡的な時期から閉鎖後長期に至る期間の地層処分システムの構成要素

間及び諸現象間の相互作用を考慮した現象の評価、地質環境の条件に応じた核種移行現象の理解

とデータの取得、ニアフィールド環境の長期変遷を評価した結果を反映した核種移行評価手法の

検討、等を実施する。 
 
  実施計画 
これまでの高レベル放射性廃棄物の地層処分における安全性の評価は、シナリオを構築して熱、

水理、力学、化学、核種移行など個別の現象に重点を置き、かつ保守的な条件に基づくものであ

った（例えば、核燃料サイクル開発機構，1999；原子力発電環境整備機構，2018）。このような

安全性の評価は、分かりやすく不確実性や曖昧さを回避することで評価の頑健性を目指している。

今後は、処分事業の進展につれて経時的に充実するサイト条件等の情報を利用しつつ、サイト間

の適切性の比較や、デザイン間の優劣の比較等を行いつつ、処分施設設計や安全評価が進められ

る。その実現には、下記の要件が満たされる、より現実的な評価技術が必要となる。 
・ サイト間の適切性やデザイン間の適切性を比較できる程度の分解能を持つ評価が必要。 
・ サイトの諸特性（地下水組成、水理特性、岩盤の力学特性等）が不均質に分布する地質

環境の特徴に応じた評価が必要。 
・ 保守的な仮定の確認や、過度な保守性を排除した評価が必要。 
・ バリア構成要素間の相互作用を含むニアフィールド環境の長期変遷を適切に考慮した評

価が必要。 
 
そのため本事業では、「より現実的な評価技術を開発する」という課題を設定し、実際のサイ

トにおける透水係数などの諸特性が不均質に分布する地質環境の特徴を考慮し、かつバリア構成
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要素間の相互作用を含むニアフィールド環境の長期変遷を評価可能な技術開発を行うことした。

その課題を解決するため、以下の3つのサププロジェクト（図1.2-1）を実施する。 
① ニアフィールド環境の変遷を評価するための個別現象モデル開発やパラメータ整備等の

技術開発（サブプロジェクト 1:SP1） 
② ①の環境変遷を考慮した核種移行を評価するための個別現象モデル開発・パラメータ整

備（サブプロジェクト 2:SP2） 
③ ①と②の成果に基づく、ニアフィールド性能を総合的に評価する技術開発（サブプロジ

ェクト 3:SP3）。 
 
ニアフィールド性能を総合的に評価する技術開発で実施する個々の現象解析モデルの統合化は、

図1.2-2に示すように、ニアフィールド環境の長期変遷のうちシステム性能として核種移行解析結

果に重大な影響を及ぼす現象やその相互作用から優先的に取り組むことした。そのような現象解

析モデルの統合化技術とその成果を反映した核種移行評価技術により得られる知見を個別現象モ

デル開発等にフィードバックさせることで、地層処分システムの安全性に影響を及ぼす現象の重

要度分類や、より現実的なモデル化の必要性の検討に資すると考えられる。 
本事業により得られる成果は、これまでの簡略かつ保守的な設定に基づく安全評価手法（例え

ば、核燃料サイクル開発機構，1999；原子力発電環境整備機構，2018）に対し、概要調査から精

密調査段階で必要となる実際のサイトにおける地質環境調査等のデータを適切に反映させた評価

モデルの構築と、様々な処分概念や設計オプションの比較、それらの条件での性能評価による安

全性の成立性やサイト間の優劣等を検討するための技術基盤としての活用が期待される。 
なお、本事業の実施にあたっては、地層処分を支える幅広い科学技術分野の知識を有すること

を前提として、既往の研究開発等の成果を適切に取り込むとともに、成果の体系的な統合が必要

となる。このため、先行事業である処分システム評価確証技術開発（日本原子力研究開発機構，

2018）等の成果を適切に継承するとともに、現在までに関連する研究開発等に従事してきた組織

が共同で事業にあたることにより、各組織に蓄積されている知識、経験等を相互補完的に利用し、

かつ融合することによって事業全体としての総合的な高いレベルの成果の創出を目指すこととし、

原子力機構と原環センター2組織が共同で実施する。図1.2-1にそれぞれの組織が主に担当する箇

所を示す。 
本事業の公募時には、（1）地層処分システムの状態設定のための現象解析モデル化の高度化、

（2）地層処分システムの状態変遷等を反映した核種移行解析モデルの構築、（3）核種移行等に

関 す る デ ー タ の 取 得 及 び デ ー タ ベ ー ス 整 備 、 の 3 つ の 枠 組 み が 示 さ れ て い た

（http://www.enecho.meti.go.jp/appli/public_offer/1804/180413b/ 参照）。本事業の実施に際し

ては、(1)～(3)の枠組みを、上記①～③の3つのサブプロジェクト（SP1、SP2、SP3）に分類分け

して実施することとした（表1.2-1参照）。 
3つのサブプロジェクトについて、平成30年度から平成31年度の2か年の実施計画の概要を以下

に記す。 
 

 

http://www.enecho.meti.go.jp/appli/public_offer/1804/180413b/
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図1.2-1 ニアフィールドシステム評価確証技術開発の枠組み 

 

 
 

図1.2-2 ニアフィールド性能の総合評価技術開発に向けたアプローチ概念図 
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表1.2-1 本事業の実施項目と募集要項記載項目との対応表 

 
 

  ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 
ニアフィールドはオーバーパック、緩衝材、セメント系材料など複数の材料と岩盤から構成さ

れており、それらの劣化・変質や材料間の相互作用などにより環境条件は時間とともに変化し、

バリア構成要素の安全機能や核種移行挙動への影響を与える可能がある。そのため、ニアフィー

ルドの長期挙動評価や環境変遷を評価する技術の開発とその技術の妥当性確認が求められている。 
加えて、日本の地下環境には一般的に湧水があることが知られており、廃棄体の定置後に処分

孔内に孔壁からの湧水があることにより、緩衝材と孔壁の境界に水みちができ、緩衝材が流出す

る可能性が指摘されている。緩衝材の流出は緩衝材を損失することにほかならず、人工バリアの

機能の低下につながる事象であるため重要な課題である。 
複数の異なる構成材料からなるニアフィールドの状態変遷の評価は、これまで、オーバーパッ

クやセメント系材料による緩衝材の変質に関する試験データが取得され、これらを表現できる解

析モデルが構築されている。今後は、過渡期におけるオーバーパックの腐食や緩衝材の変質等に

ついてTHMC（T:熱、H:水理、M:応力、C:化学）の観点からデータを取得し、現象解析モデルの

妥当性確認を行うことが求められている。そして、これらを通じて重要な反応系が明らかになっ

た場合には、取得したデータを活用して現象解析モデルへ取り込むことが求められている。また、

地下施設でのグラウト施工事例を対象に試験・分析等を実施し、母岩中のアルカリプルームの反

応輸送解析モデルを構築することが求められている。一方、過渡期に想定される緩衝材流出現象

については、緩衝材流出現象に係るデータの取得と現象解析モデルの開発を行うともに、開発し

た現象解析モデルを用いて緩衝材流出対策の妥当性評価を実施することが求められている。 
上記の課題解決に向けて、以下のサブタスクを実施する。 
 
  オーバーパックの腐食挙動評価 
THMCに係る過渡状態や長期的な環境条件の変遷に伴うオーバーパックの腐食挙動の変化の把

握を目的に、THMC条件を制御しつつ全面腐食速度、局部腐食・応力腐食割れの生起進展、腐食

生成物皮膜性状等に関する室内試験を実施するとともに、原位置試験試料等の分析によりTHMC
条件と対応させた腐食データを取得する。 
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  緩衝材の変質挙動評価 
炭素鋼－緩衝材境界領域におけるバリア間相互作用のメカニズムや緩衝材のセメンテーション

が緩衝材基本特性に与える影響等の理解を目的に、バリア間相互作用による鉱物の溶解・沈殿等

の現象とそれによる緩衝材変質等に関するデータや、緩衝材の膨潤、透水性等のHM連成挙動とそ

れらに及ぼす緩衝材変質（C）の影響等に関するデータを室内試験、原位置試験及びナチュラルア

ナログ研究等により取得する。 
 
  ニアフィールドTHMC連成挙動評価 
緩衝材に隣接するバリア材と緩衝材との力学的相互作用の把握と緩衝材のTHMC連成挙動に関

する現象解析モデルの改良と妥当性確認を目的に、緩衝材のTHMC条件がオーバーパックの腐食

挙動に与える影響を把握し、腐食進展等に関する現象解析モデルの妥当性の検証を行う。また、

腐食寿命への影響が大きい重要な因子や現象について現象解析モデルへ反映するとともに、緩衝

材に隣接するバリア材と緩衝材との相互作用のメカニズムや緩衝材変質による緩衝材基本特性へ

の影響等の理解を進める。さらに、緩衝材のTHMC連成挙動に関する現象解析モデルの改良と妥

当性確認を行い、さらなる課題の抽出と対処方策の提案を行う。 
 
  母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価 
地下施設でのグラウト施工事例を対象とする試験・分析等に基づくセメント－岩石相互作用の

挙動評価と母岩中のアルカリプルームの反応輸送解析手法の構築を目的として、セメント系材料

が岩盤へ与える影響やそのプロセスの理解に関する試験・分析等を実施し、母岩中のアルカリプ

ルームの反応輸送解析モデルを提示する。そして、先行事業成果を含む国内外の最新の知見を踏

まえて、セメント－岩石の相互作用に関するモデルの開発の課題を抽出し、原位置試験との連携

を含めた研究アプローチを提示する。 
 
  流出現象等を考慮した緩衝材の健全性評価 
再冠水後の緩衝材の状態として密度分布が、緩衝材中の核種移行評価で期待される性能を満た

すことを示す手法の構築を目的に、地下坑道における原位置試験による緩衝材流出に係る現象把

握と工学的対策の効果を検証するとともに、室内試験による現象確認ならびにデータを取得する。

また、これらの試験により得られた知見を踏まえ、緩衝材の定置から再冠水後の状態を把握する

ため、緩衝材の流出を考慮した緩衝材の再冠水プロセスのモデル化を行い、安全評価の初期状態

を示すための解析的手法を整備する。さらに、解析的手法の検証ツールの整備を進めるとともに、

緩衝材流出抑制に係わる工学的な対策方法を提示する。 
 

  ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
地層処分事業の概要調査から精密調査段階において、実際のサイト条件を対象に処分概念や安

全性の評価やサイト間の優劣の比較を行うためには、実際のサイトの地質環境の特徴や処分シス

テムの長期的な変遷等を適切に反映することが可能な核種移行評価技術が求められる。そのため、

実際の地質環境の特徴やニアフィールドシステムの長期環境変遷を考慮した核種移行評価を行う

ための個別現象モデルやデータベースを、室内試験、地下研究施設での原位置試験等を通じて開

発する。具体的には以下のサブタスクを実施する。 
 
  ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発 
ニアフィールド岩盤中の透水構造を反映したより現実的な場を反映した核種移行解析モデルの
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開発は、これまで、結晶質岩（花崗岩）および堆積岩（泥岩）のマトリクス中の核種移行特性を反

映した核種移行解析モデルの構築が進められてきた。今後は、母岩中の割れ目内における充填鉱

物への収着や、マトリクス部における間隙構造や鉱物分布等の不均質性を反映することが可能な

核種移行解析モデルを開発するとともに、構築した核種移行解析モデルの妥当性を確認すること

が求められている。 
核種移行モデルの開発については、結晶質岩及び堆積岩を対象として、これまでの関連プロジ

ェクト等において今後取り組むべき課題として抽出された、割れ目等の不均質性や地質環境の長

期変遷を反映した核種移行解析モデルを開発する。具体的には、国内外の地下研究施設の岩石試

料を対象に、これまで主に対象としてきたマトリクス部の核種移行モデルの構築に加え、割れ目

部及びそのマトリクス部との相互作用に重点をおき、最新の分析技術（例えば、ナノX線CT）を

適用して不均質に分布する鉱物分布や間隙構造を定量的に評価する。さらに、室内トレーサー試

験により割れ目部及びマトリクス部の核種移行データを取得する。さらに、これらのデータをも

とに、マトリクス部の核種移行特性に加えて割れ目等の不均質に分布する水みちを取り扱い可能

な核種移行解析モデルを開発する。 
上記により構築した核種移行解析モデルは、これまでに取得された原位置トレーサー試験デー

タ等をへの適用性を評価することによりその妥当性確認を行う。また、長期時間スケールでの核

種移行モデルの妥当性確認に向けて、地質環境の長期変遷や不均質性等を考慮したナチュラルト

レーサーの解析評価事例の拡充と課題の抽出を行う。さらに、これらの成果に基づいた岩盤中の

割れ目等の不均質性や地質環境の長期変遷を考慮した核種移行解析の試行により、核種移行評価

への適用に向けた課題と今後の研究アプローチを提示する。 
 
  システム変遷等を考慮した核種移行解析モデル/データベースの整備 
セメント系材料と緩衝材との反応など、様々な現象が複合的に進行するニアフィールドを対象

として、これまでは、緩衝材等が変質した場合の基礎データが一部の条件や核種を対象に取得さ

れてきた。今後は、地下水化学の変遷に関する情報等に基づき、ニアフィールドの状態変遷を設

定したうえで、その設定に応じた条件において変質した緩衝材や岩石中の核種の移行挙動に係る

データを取得するとともに、核種移行解析モデルを構築し、さらに、その妥当性を確認すること

が求められている。また、時間変化を考慮した地質環境モデルやニアフィールドを対象とした連

成解析の結果を、核種移行解析モデルへ反映する手法を構築することが求められている。 
地下水化学の変遷に関する情報等に基づくニアフィールドの状態変遷の設定については、鉄製

オーバーパックと緩衝材との反応、セメント系材料と緩衝材及び岩石との反応を対象として、地

下水化学の変遷に関する情報等に基づき、ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発

（1.2.1項参照）や関連事業「TRU廃棄物処理・処分に関する技術開発」で開発する現象解析モデ

ル等を活用して、ニアフィールドの状態変遷を設定する。 
その設定に応じた条件において変質した緩衝材や岩石中の核種の移行挙動に係るデータを取得

する。このうち、鉄影響については、その状態変遷に応じた条件で、室内試験により、鉄と核種

との競合収着現象や鉄鉱物と核種との共沈現象に関するデータを取得する。さらに、セメント影

響については、セメント共存系における地下水水質変化や変質等を想定した条件下での緩衝材や

岩石中の核種移行データを取得する。 
核種移行解析モデルの構築とその妥当性確認については、上記の取得データやメカニズム理解

に基づき、鉄製オーバーパックと緩衝材との反応、セメント系材料と緩衝材及び岩石との反応に

伴う状態変遷を考慮した核種移行解析モデルを構築し、このモデルを既存データ等に適用して、

その妥当性を確認する。 
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核種移行パラメータ設定に必要となるデータについては、これまでに、文献調査に加え、室内

試験を通じて熱力学データベース（TDB）、収着データベース（SDB）、拡散データベース（DDB）

の拡充が図られてきた。今後は、さらに多様な地質・地下水条件に対応していくため、比較的炭

酸濃度が高い地下水が存在する場等に重点を置き、岩石への核種の収着・拡散データを取得する

ことが求められている。 
このため、実際の深部環境で考慮すべき高炭酸濃度等の地下水条件範囲、及びその条件で炭酸

錯体等の影響が顕在化する核種を検討し、重要な地下水条件と核種との組合せを抽出する。その

うえで、炭酸条件等を制御した岩石中の核種移行データの取得手法を構築し、先端的な分析技術

を適用して重要な核種の収着・拡散データを取得する。さらに、そのデータの信頼性確認と多様

な条件下での核種移行パラメータ設定に反映するため、分子動力学計算等の計算科学技術を適用

して炭酸共存下における核種の収着・拡散等のメカニズムを評価するとともに、それらを反映し

た核種移行モデルの構築を行う。 
 
  有機物・微生物の影響評価技術の開発 
有機物については、これまで、天然有機物と核種の錯体形成モデルの構築が実施されてきた。

今後は、天然有機物－核種－岩石の三元系における核種収着データを取得し、有機物影響評価モ

デルの構築に反映することが求められている。 
天然有機物－核種－岩石の三元系における核種収着データの取得については、天然有機物－核

種－岩石の三元系の評価の基礎となるデータのうち、核種－岩石の二元系のデータは既存のデー

タを活用できるため、有機物－核種の二元系の錯生成データを取得する。具体的には、天然有機

物と錯体を形成しやすいⅢ価・Ⅳ価核種のうち、データ拡充の必要があるⅣ価核種を主たる対象

として、錯生成データを室内試験等により取得するとともに、錯生成反応機構等を把握し、モデ

ル高度化とパラメータ整備を行う。さらに、核種と天然有機物との錯生成反応における不可逆性

の評価、核種－有機物－岩石三元系モデルの開発に向けた文献調査と課題抽出を行い、そのうち

重要度の高い課題に焦点をあててデータ取得を行う。 
微生物については、一部の種類を対象に核種の取り込み等に関するデータが取得されてきた。

今後は、天然に存在する主要な微生物についてデータを取得し、微生物影響評価モデルの構築に

反映することが求められている。 
天然に存在する主要な微生物のデータ取得については、核種移行に及ぼす微生物影響評価モデ

ルを構築し、パラメータを整備するため、これまで未評価の微生物を対象に、核種移行への影響

の観点から文献調査を行い、研究課題の抽出とその重要度分類を行う。そのうえで、重要な微生

物を対象に、微生物による核種の収着や微生物の代謝による核種の取り込み等の重要な現象に関

するデータを取得し、これらの核種移行への影響メカニズムを把握する。さらに、これらの成果

と、これまでの感度解析等において重要と評価されたモデル・パラメータとの関係性を明らかに

し、微生物影響を考慮した核種移行解析に反映する。 
 

  ニアフィールド性能の総合評価技術開発 
地層処分システムの性能評価では、ニアフィールドの長期挙動に影響を及ぼす可能性のある複

数の現象とこれらの相関関係の理解に基づき、ニアフィールド環境変遷が評価されるとともに、

こうしたニアフィールド環境変遷評価から得られる知見や情報を、核種移行の場の設定に反映さ

せることにより核種移行挙動が評価される。ニアフィールドでは、熱的、水理学的、力学的、化

学的なプロセスが相互に影響を及ぼし合うことにより環境条件が変遷するため、これらの多様な

プロセスに関する個別のモデルによる評価だけでは不十分となる可能性がある。そのため、これ
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ら個別モデルを統合し、ニアフィールド環境の変遷及びそれを考慮した核種移行挙動を解析する

ことの可能な解析ツールを開発することを目的に、以下のふたつのサブタスクを実施する。 
 
  現象解析モデルの統合化技術の構築 
現象解析モデルの統合化技術の構築は、これまで、ニアフィールドの空間的・時間的な地層処

分システムの変遷を理解するための技術開発として、様々な現象解析モデルを統一したプラット

フォームで連成し、解析することが可能となるシステム構築がなされてきた。今後は、処分場の

安全評価にとって重要な現象を対象に、様々な現象解析モデルを当該プラットフォームに取り込

み、それらの連成解析を可能とするシステムの拡張を行うことが求められている。また、本シス

テムを用いた試行的な連成解析により、安全上の重要な課題を抽出することが求められている。 
そのため、連成解析を可能とするシステムの拡張については、はじめに、ニアフィールドにお

ける多様な現象群の連成効果、バリア材料間の界面等の局所的な領域で生ずる相互作用などの現

象とこれがニアフィールドシステムの挙動へ与える影響、間隙構造など微視的スケールでの不均

質性等のマルチフィジックスかつマルチスケールの諸現象を対象に、ニアフィールドシステムの

変遷を評価するために必要なスケール間や現象間の相互の関係を明らかにする。そして、各研究

分野において開発されている個別現象解析モデル/連成解析手法の最新知見の調査を行い、これら

の知見に基づき、様々な現象解析モデルをプラットフォーム（解析モデル間の連成のルールに基

づき解析をコントロールする機能等を有する）上に統合・連成させるための研究開発アプローチ

を提案する。さらに、その研究アプローチに沿って、先行事業「セメント材料影響評価技術高度

化開発（日本原子力研究開発機構，2015）」、「処分システム評価確証技術開発（日本原子力研

究開発機構，2018）」等で開発した解析システムを最大限活用して、ニアフィールド全体の振る

舞いが評価できる解析システムのプロトタイプを構築する。 
さらに、試行的な連成解析による安全上の重要な課題の抽出については、上記のプロトタイプ

を活用して試行的な解析を行い、その結果に基づき、核種移行パラメータや核種移行解析の前提

条件への影響の分析・整理を通じた課題の抽出と対処方策の提案を行う。 
 
  ニアフィールドシステム核種移行評価技術の開発 
前述の「1) 現象解析モデルの統合化技術の構築」で開発する統合解析技術により求められる、

時間変化を考慮した地質環境モデルやニアフィールドを対象とした連成解析の結果を核種移行解

析モデルへ反映する手法を構築する。そのため、ニアフィールド条件の変化を設定するために必

要な、時間変化を考慮した地質環境モデルに関する最新知見や、ニアフィールドを対象として開

発されている現象解析モデルの最新知見を踏まえつつ、連成解析の結果を反映させて核種移行を

評価するための解析手順やデータ受け渡し等のフレームワークを構築する。そして、前述の連成

プラットフォームを利用した核種移行解析モデルを構築し、試行的な核種移行解析を実施する。

さらに、その試行結果に基づいた課題の抽出と、課題解決に向けた研究開発のアプローチを提案

する 
 

  ニアフィールドシステム評価確証技術開発の2か年計画 
平成30年度から平成31年度の2か年のスケジュールを表1.2-2に示す。1.2.1項から1.2.3項に記し

たサブプロジェクト、サブタスクは個別に実施されるが、図1.2-3に示すように個々の成果は他の

プロジェクトやタスクに受け渡され、ニアフィールド性能を総合的に評価する技術開発に向けて

統合化を進める。  
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表1.2-2 ニアフィールドシステム評価確証技術開発の2か年の実施スケジュール 

 
 

 
 

図1.2-3 ニアフィールドシステム評価確証技術開発のサブプロジェクト相関図 
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2. ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発 
 

  目的と 2 ヵ年の計画 
2.1.1  目的 
ニアフィールドはオーバーパック、緩衝材、セメント系材料などの人工バリアと、人工バリアの

設置により影響を受けると考えられる人工バリア近傍の岩盤など複数の材料から構成されており、

それらの劣化・変質や材料間の相互作用などにより環境条件は時間とともに変化し、バリア構成

要素の安全機能や核種移行挙動への影響を与える可能がある。そのため、人工バリアの長期挙動

評価や環境変遷を評価する技術の開発とその評価の妥当性確認が重要となる。加えて、日本の地

下環境には一般的に湧水があることが知られており、廃棄体の定置後に処分孔内に孔壁からの湧

水があることにより、緩衝材と孔壁の境界に水みちができ、緩衝材が流出する可能性が指摘され

ている。緩衝材の流出は緩衝材の損失をもたらし、人工バリアに期待されている安全機能の低下

につながる事象であるため重要な課題である。 
複数の異なる構成材料からなるニアフィールドの状態変遷を評価する技術の開発と確証を目的

に、以下に示す現象を対象に評価技術開発を実施する。 
・ オーバーパックの腐食挙動 

・ 緩衝材の変質挙動 

・ ニアフィールドTHMC連成挙動 

・ 母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動 

・ 緩衝材の流出現象及びその後の再冠水プロセスにおける挙動 

 
2.1.2  2 ヵ年の計画 

上記の項目のうち、オーバーパックの腐食と緩衝材の変質については、緩衝材が再冠水-飽和に

至る過渡期と飽和後の長期的な期間を対象に、THMC（T:熱、H:水理、M:応力、C:化学）の変遷

やそれによる影響などの観点からデータを取得し、既往の現象解析モデルの妥当性確認や、得ら

れたデータを活用した現象解析モデルの改良、高度化を行う。THMC の変遷については、これま

で開発されてきた連成解析モデルを用いて過渡状態などでの挙動を解析し、原位置試験データな

どを活用してモデルの適用性や妥当性を検討するとともに、先行事業「処分システム評価確証技

術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018a）などで抽出された課題である力学的挙動の解析手法

の高度化などに取り組む。母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動については、地下施設の試料や

原位置試験データなどを活用して、セメント-岩石相互作用の理解を進めるとともに、その知見を

活用して先行事業「セメント材料影響評価技術高度化開発」（日本原子力研究開発機構, 2015c）
などで構築された亀裂性岩盤におけるセメントと岩石との反応・物質輸送モデルなどをベースに

ニアフィールド母岩を対象としたアルカリプルーム反応輸送挙動評価手法の高度化を図る。 
緩衝材流出現象については、緩衝材流出現象に係るデータの取得と工学的対策効果の検証を行

うとともに、再冠水挙動の現象解析モデルを開発し、緩衝材流出を考慮した再冠水後の緩衝材の

健全性評価を実施する。 
 

  オーバーパックの腐食挙動 
2.2.1  背景と目的 
オーバーパック周囲の環境条件は時間とともに変化し、それに伴ってオーバーパックの腐食挙

動も変化すると考えられる。特に、処分場閉鎖後初期の過渡状態では温度、緩衝材飽和度、緩衝

材間隙水水質、酸化還元性などによって腐食挙動が大きく変化する可能性がある。また、過渡状
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態以降においても温度など緩やかな変化に伴って長期的な腐食挙動も変化すると考えられる。こ

のような環境条件の変遷に応じた腐食挙動の変化について、先行事業「処分システム評価確証技

術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018a）では過渡状態における腐食モニタリングのための腐

食センサーを開発し、幌延深地層研究センターの地下研究施設（以下、「幌延 URL」）での工学的

スケールの原位置試験に適用して腐食挙動の時間的変化を把握した。また、不飽和緩衝材中での

室内試験により不均一な腐食の生起などを把握した。さらに、環境条件の変化を考慮した広範な

地下水条件（成分濃度、pH、温度など）において、個々のパラメータを振った比較的短期の室内

試験データを取得し、個々の環境因子による腐食挙動への影響を把握した。 
しかしながら、緩衝材再冠水～飽和の初期の過渡状態における局部腐食などの不均一な腐食の

生起・進展挙動やメカニズムの理解にはある程度の規模の試験などが必要であることなどから工

学的規模での試験データを含めて更に知見を拡充することが必要である。また、環境因子が腐食

挙動へ与える影響についても長期データや複合的な作用の影響などの知見を拡充し、環境条件の

変遷に対応した腐食挙動評価に資する必要がある。 
そこで過渡状態におけるオーバーパックの腐食挙動や腐食の不均一性を把握することを目的と

して、幌延URLにて緩衝材が飽和に至る期間に着目して実施された原位置試験の試料を活用し、

模擬オーバーパックの腐食状況や緩衝材中の環境条件に関する調査を行った。また、環境条件に

よる腐食への影響に関する知見の拡充を目的として、先行事業で開始した種々のパラメータを振

った広範な環境条件での室内試験の長期試験を継続し、データを取得した。 
 
2.2.2  実施内容 
(1)  原位置試験試料の調査、分析 

幌延 URL の 350 m 試験坑道において、処分孔へ定置後の初期の緩衝材が再飽和に至る期間に

おける炭素鋼オーバーパックの腐食挙動を把握することを目的として平成 26 年 11 月 12 日より

オーバーパック腐食試験が開始され、オーバーパックの腐食や緩衝材中の環境条件に関するモニ

タリングが実施されてきた。オーバーパック腐食試験の状況と模式図を図 2.2-1 に示す。オーバ

ーパック腐食試験は平成 30 年 5 月に終了し、その後、平成 30 年 5 月から 6 月にかけて試験体の

模擬オーバーパックと緩衝材に加えて周辺のコンクリートと一部の岩石の取り出しが行われた。

本事業では、取り出された試験体を利用して緩衝材中の環境条件とオーバーパックの腐食状況に

関する調査を行った。 
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図 2.2-1 オーバーパック腐食試験の状況と試験の模式図 

 

 緩衝材の調査 

緩衝材は模擬オーバーパック周囲に約 10 cm の厚さで 12 段積む形で施工され、図 2.2-2 に示

すように下から 1、5、9 段目にサイクロメーター及び熱電対、2、6、10 段目に腐食センサー、白

金電極及び光学式 pH センサーが埋め込まれた状態で試験が行われた。本解体においても上部か

ら概ね 10 cm の厚さずつ 12 段に分けて図 2.2-3（左）に示すように金属へらなどを用いてブロッ

ク状に回収した。緩衝材は各段とも東西方向の中心線で 2 分割して回収した。以下、「N 側」、「S
側」などの記載における N、S はそれぞれ北、南を意味する。同様に、W、E の記載はそれぞれ

西、東を意味する。回収後の緩衝材の外観の一例として、5 段目 N 側の状況を図 2.2-3（右）に示

す。緩衝材の多くは模擬オーバーパックと接していた内側にケイ砂が部分的または全体にわたっ

て付着していた。これは、図 2.2-1 に示す緩衝材上部に充填されたケイ砂が、模擬オーバーパッ

クと緩衝材のすきま（約 5 mm 幅）に施工後または試験開始後に流れ込んだものと考えられる。

この模擬オーバーパックと緩衝材の間へのケイ砂の流入は、試験で想定していたものではなく、

実際の処分場の施工でも想定しにくいが、後述の調査に影響を与える因子の一つとして考慮する

こととする。回収した緩衝材のうち、1、3、7、11 段目のブロックを用いて図 2.2-4 に示した位

置から試料を採取し、緩衝材の含水比と密度、微生物に関する測定・分析を行った。その結果を

以下に示す。 
(a) 密度と含水比 

図 2.2-4 に示す部位から φ20×15 mm の円筒状のサンプラーを埋め込み、試料を採取した。採

取試料は、重量を測定した後、恒温槽に入れて 110°C で 1 日間乾燥させ、乾燥後の重量を測定し

た。乾燥前後の重量とサンプラーの体積から乾燥密度と含水比を算出した。また、実測含水比の

飽和含水比に対する比率より飽和度を算出した。その結果を図 2.2-5 に示す。緩衝材ブロックと

しては、設計より高めの乾燥密度である 1.8 Mg/m3に成型されたものを用いた。これは、施工上

必要な隙間などを考慮して、原位置での飽和後の乾燥密度が 1.6 Mg/m3となるように設計したも

のである。図 2.2-5 のとおり、下段側ほど密度が高くなる傾向を一部示すものの、概ね 1.6～1.7 
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Mg/m3の範囲でほぼ均一となった。含水比と飽和度については逆に上段ほど高くなる傾向が一部

見られるものの、全体的に約 90%前後に飽和しており、概ね均一であった。また、模擬オーバー

パック表面からの距離に対する依存性は見られなかった。これらの結果から、試験終了時の緩衝

材の密度と水分量は、下部においてそれぞれやや高密度、低飽和度となっていることも示唆され

るが、場所によって大きな違いはなく、ほぼ均一な状態であったと考えられる。 
 

 
図 2.2-2 各緩衝材ブロック中の各種センサー類の設置状況（下からの積み上げ段数ごと） 

 

  
図 2.2-3 緩衝材の金属へらを用いた回収時の様子（左）と 

回収された緩衝材（右、5 段目 N 側）の例 
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図 2.2-4 含水比、乾燥密度測定と微生物分析用試料の採取位置 
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図 2.2-5 乾燥密度、含水比、飽和度の分布 

 
(b) 微生物 

模擬オーバーパック周囲の環境条件を分析する手法の一つとして、緩衝材中の微生物活性挙動

の評価を試みた。そのため、緩衝材内部及びオーバーパック表面における微生物の現存量及び種

組成に関するデータ取得のための試料を採取した。微生物分析試料採取時には、すべての工程に

おいて、人為的な汚染を防ぐためにオートクレーブ滅菌済みのミクロスパーテル及びスパチュラ

を用いるとともに、ゴム手袋を着用して作業を行った。緩衝材については、解体の過程で生じた

人為的汚染の影響を排除するため、緩衝材表面を滅菌済みスパチュラ及びミクロスパーテルを用

いて除去し、人為的汚染が生じていないと思われる内側から試料を採取した（図 2.2-4）。試料の

採取状況を図 2.2-6 に示す。全菌計数、16S rRNA 遺伝子解析及び寒天培養法による生菌計数に

供するために、オーバーパック表面から 0 cm、2 cm、4 cm、6 cm 離れた領域をそれぞれ採取し、

その後の分析に応じて前処理した後、冷凍及び冷蔵保存した。なお、緩衝材下から 1 段目では、

模擬オーバーパック表面付近に褐色のリング状の変色部分が認められたことから、模擬オーバー

パック表面から 1 cm 離れた領域についても採取し、分析に供した。模擬オーバーパック表面に
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は、全体的にケイ砂の粒子が固着しており、ベントナイト付着物は僅かであったが、全 5 か所か

らケイ砂やベントナイトを含む表面付着物を採取した。また、腐食試験時に緩衝材を膨潤させる

ために注水した地下水について、緩衝材中に侵入した微生物の初期状態を把握することを目的と

して、全菌計数用試料及び微生物群集組成解析のための試料（2 L）を採取した。生菌計数につい

ては、好気性菌及び嫌気性菌を対象として、緩衝材試料採取後、直ちに試料を滅菌水に希釈し、

1 倍、10 倍、100 倍の希釈率にて R2A 寒天培地に 100 mL ずつ塗布し、25°C にて 1 か月間培養

し、寒天培地に形成されたコロニー数を計数した。その結果、好気性生菌微生物はほぼすべての

試料中で検出された（図 2.2-7）。模擬オーバーパック表面近傍から採取した試料中においても、

101～106 CFU/g（CFU: colony forming unit、寒天培地表面に形成されたコロニー数）の高密度

で好気性菌が検出された。原位置試験の施工の過程で模擬オーバーパックと緩衝材の間にケイ砂

が大量に混入していたことから、粒子の荒いケイ砂が水みちとなって模擬オーバーパック近傍に

地下水とともに微生物が多く混入したものと考えられる。しかしながら、1 か月の培養期間中す

べての試料において、嫌気性菌が全く検出されなかったことから、これらの好気性菌は原位置試

験の施工の過程で地上から混入、あるいは緩衝材再冠水過程で地下水から混入し、同時に混入し

た大気中の酸素を用いて増殖したものと考えられる。模擬オーバーパック表面に鉄酸化物が多く

付着していたことからも、試験の施工あるいは緩衝材再冠水過程で、緩衝材内部あるいは模擬オ

ーバーパック周辺に酸素が混入しており、好気性菌が活動可能な環境条件であったことが推察で

きる。オーバーパック中心に設置されたヒーターにより模擬オーバーパック近傍が 90°C 以上の

高温になることから、約 5 年間の原位置試験実施中では、酸素が消費された後及び緩衝材飽和後

は、好気性及び嫌気性菌は緩衝材内部で増殖せずに休眠状態であった可能性が高い。 
 

 

図 2.2-6 緩衝材の試料採取状況 

 

試料採取箇所 
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図 2.2-7 寒天培養法に基づく緩衝材中の微生物の好気性生菌数 

 
 緩衝材中腐食センサーの調査 

 回収した緩衝材のうち、2、6、10 段目にそれぞれ真北に対して 0、45、225、315°の方向に腐

食センサーが埋め込まれている（図 2.2-2 参照）。このうち 2 段目と 10 段目のセンサーの一部

（45°、225°）を用いて、センサー表面に生成した腐食生成物を X 線回折により分析した。緩衝

材から取り出し後のセンサーの外観を図 2.2-8 に、X 線回折結果を図 2.2-9 に示す。図 2.2-8 よ

り、センサーの炭素鋼電極表面には黒色のほか茶褐色の腐食生成物が形成されており、これらは、

3 価鉄の腐食生成物であると推察される。したがって、試験期間中には比較的酸化性の環境に晒

されていた時期があったと考えられる。一方、X 線回折結果では図 2.2-9 に示すように、結晶性

の腐食生成物として同定されたのは FeCO3 のみであり、FeOOH や Fe2O3 に代表される 3 価の

鉄化合物の明瞭なピークは認められなかった。したがって、3 価の腐食生成物は非晶質の状態も

しくは生成量が少なかった可能性がある。また、同じ段数の緩衝材ブロックから回収されたセン

サーであっても埋め込まれていた位置（方角）によって X 線回折パターンが異なっていたことか

ら、緩衝材内の腐食に影響を及ぼす環境条件も位置によって異なっていた可能性がある。今後、

他のセンサーについても腐食生成物の分析を行うとともに、炭素鋼電極の腐食量などの調査を行

い、部位による腐食挙動の違いを確認する予定である。 
 

 
図 2.2-8 緩衝材から取り出し後のセンサーの電極面の外観 
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図 2.2-9 腐食センサーの炭素鋼電極表面に付着していた腐食生成物の X 線回折結果 

 
 模擬オーバーパックの調査 

 緩衝材を全て回収した後の模擬オーバーパックの外観を図 2.2-10 に示す。模擬オーバーパック

の表面の状態は位置や方向によって異なっており、図 2.2-10 左端に示すように、模擬オーバーパ

ックの中央より上部の領域には、黒色の皮膜が形成された部分と、黄色から茶褐色の腐食生成物

が付着した部分が認められた。ベントナイトはほぼ全面に付着していた。中央より下側の領域に

は、黄色から茶褐色の腐食生成物のみが観察された。また、特に下側の領域においてケイ砂が付

着している様子が認められた。このケイ砂については、ヘラなどで容易に除去できる部分と、ベ

ントナイトや腐食生成物とともに模擬オーバーパック表面に強く固着した部分が混在するなど、

付着状態が一様ではなかった。 
上記で示したように、黄色から茶褐色の腐食生成物が観察されたことから、腐食センサーの炭

素鋼電極表面の観察からの推定と同様に、試験期間中に比較的酸化性雰囲気の状態の期間を経た

ことが推察される。このことは、①(b)に示したとおり緩衝材中の微生物の分析において好気性菌

が検出され、模擬オーバーパック表面に近い部分で比較的高い菌数を示すデータが得られたこと

とも整合的である。また、下側の領域では、比較的多くのケイ砂が混入していたことから、残留

した酸素の模擬オーバーパック表面への供給が容易となり、表面付近でより酸化性の状態となっ

ていたことが示唆される。今後、腐食深さ分布や付着状態の不均一性を詳細に検討予定であるが、

外観上は下段側の腐食量が比較的大きいように見られた。 
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図 2.2-10 緩衝材回収後の模擬オーバーパックの外観（左：西側、中：東側、右：東側下段部） 

 
(2)  広範な環境条件での室内試験 

広範な環境条件での腐食挙動については、先行事業「処分システム評価確証技術開発」におい

て、地震活動による地下水水質の変動を想定して、サイト選定で除外されると考えられる高温水、

酸性水なども含めて、幅広くわが国の地下水の条件の整理が行われた（日本原子力研究開発機構, 

2013a）。また、その条件に基づき、従来の想定範囲を超える地下水水質も想定して高塩濃度環境、

高温水環境、酸性水環境、炭酸ガス環境中での腐食試験が行われ、腐食データが取得された（日

本原子力研究開発機構, 2018a）。これらの条件下での腐食試験は、長期試験を含めて継続して実

施してきており、今回、炭酸ガス環境での浸漬 1 年間のデータを取得した。 

 

 試験方法の概要 

図 2.2-11 に示すように、チタン製のカラム内に炭素鋼試験片と緩衝材（ケイ砂混合ベントナイ

ト）を入れ、緩衝材が所定の密度になるように圧縮成形した。テフロン容器に各濃度に調整した

溶液とチタンカラムを浸漬し、80°C における浸漬試験を実施した。 

 

 試験片 

試験片は、既往の条件に準じ、以下のとおりとした。 

 炭素鋼材質:JIS G 3106 SM400B（C:0.13、Si:0.20、Mn:1.04、P:0.017、S:0.006mass%） 

 試験片形状:30×30×t2 mm 

 表面仕上げ:＃800研磨 
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図 2.2-11 試験カラムの模式図 

 

 試験条件 

試験溶液には、0.56M NaCl 溶液に炭酸ガス濃度 5～100%のガスを大気圧下で吹き込んだ。試

験条件を表 2.2-1 に示す。 

 

 緩衝材 

第 2 次取りまとめにおける緩衝材仕様（核燃料サイクル開発機構, 1999a）に準じ、以下の仕

様とした。 

 組成:70wt%ベントナイト（クニゲルV1®）＋30wt%ケイ砂 

 乾燥密度:1.6 Mg/m3 

 

表 2.2-1 浸漬試験条件 

試験溶液 pH(試験前室温での値) 温度（°C） 浸漬期間（days） 
0.56M NaCl + 5%CO2+ 95%N2 4.4 80 365 

0.56M NaCl + 50%CO2+ 50%N2 3.9 80 365 
0.56M NaCl + 100%CO2 3.7 80 365 

 
 試験手順 

試験片を、緩衝材とともに図 2.2-11 に示すチタン製のカラムに充填し、カラムごと試験溶液中

に定置したのち、試験溶液に所定の炭酸ガス濃度のガスを吹き込んだ。ガスの吹き込みは試験期

間を通じて行った。試験期間は、365 日間とした。腐食量評価の試験では、浸漬試験後の試験片

（3 枚）を脱錆処理した後に重量測定し、重量減少量から平均腐食量及び平均腐食速度を算出し

た。さらに、各条件の試験後の試験片のうち 1 枚について、X 線回折（XRD）及び顕微ラマン分

光により腐食生成物を分析した。いずれの分析も、雰囲気制御セルを用いて窒素ガス雰囲気を維

持した状態で行った。 

 

 浸漬試験結果と考察 

(a) 試験片の外観と腐食生成物 
腐食試験後の試験片の外観の観察結果を図 2.2-12 に示す。試験片表面には、灰色の皮膜が形成

していた。外観で一部褐色を呈するものは緩衝材であり、これに付着した腐食生成物の一部が、

   

   
  

   
 

  
  

  
  

  

   

   

目板 

試験片 
緩衝材（φ42×14mm） 

フィルタ 

チタン製カラム 
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取り出し時点から撮影時点までの間に大気中で乾燥したり一部酸化したため、茶色状に呈色した

ものと考えられる。また、脱スケール後の外観から、表面はほぼ均一な全面腐食であり、孔食状

の腐食や腐食の局在化は認められなかった。 

X 線回折による腐食生成物の分析結果を図 2.2-13 に示す。いずれの条件でも腐食生成物として

シデライト（FeCO3）が同定された。また、炭酸ガス濃度が高い条件ほど明瞭なピークが観察さ

れた。 

 
(b) 腐食量測定結果 

腐食試験前後の試験片の重量減量から算出した平均腐食量を表 2.2-2 に示す。また、既報（日

本原子力研究開発機構, 2017）の 90 日間までのデータを含めて平均腐食量の経時変化を図 2.2-
14 に示す。90 日間までは炭酸ガス濃度が高いほど腐食量は大きくなっており、炭酸ガスによっ

て腐食が促進される傾向が見られた。しかし、今回得られた 365 日の腐食量は、炭酸ガス濃度が

高いほど小さくなっており、最も炭酸ガス濃度の高い 100%の条件で腐食量が最小となった。 

炭酸ガス環境での鋼材の腐食は石油開発などの分野で「スイート腐食」として知られており、

以下に示すように溶存した炭酸ガスがプロトンを供給することによって腐食が促進されるといわ

れている（石油公団石油開発技術センター, 1997）。 

 

CO2(g)+H2O ⇔ H2CO3 ⇔ H+ + HCO -
 3       （2.2-1） 

 
また、同じ pH 条件でも塩酸環境に比較して炭酸ガス環境のほうが腐食速度は大きく、炭酸ガ

ス環境では単に pH の低下だけが腐食速度の増大に寄与しているわけではないことが指摘されて

いる（石油公団石油開発技術センター, 1997）。本試験は緩衝材共存下で実施されており、実際

に炭素鋼に接触する間隙水の pH は試験溶液中よりも高いと考えられる。また、pH 以外の要因

が腐食速度の違いに関与している可能性も考えられる。炭酸ガス環境や炭酸塩環境での Fe のア

ノード溶解は溶存 CO2 や HCO -
 3の濃度の影響を受ける可能性が指摘されており（Nesic, 2007）、

アノード溶解機構として Fe-CO2、FeCO2OH などの中間反応体の生成（Noda et al., 1995）や錯

体 Fe(CO3)22-の生成（Nesic, 2007）が提案されている。カソード反応についても、プロトンある

いは水の還元反応に加えて H2CO3 または HCO -
 3の還元反応の可能性も指摘されている（小池ほ

か, 2006）。このようなアノード/カソード反応に対する溶存 CO2や炭酸塩の寄与が、今回観察さ

れた初期の腐食速度の違いに影響を及ぼした可能性が考えられる。また、炭酸ガス環境での腐食

は表面に生成する FeCO3 に代表される炭酸鉄皮膜の沈殿・溶解挙動が影響を与え、FeCO3 の沈

殿しやすい条件では緻密な皮膜形成によって腐食が抑制されるといわれている（植田, 2007）。
本試験では X 線回折による腐食生成物の分析結果から、いずれの条件でも FeCO3 の生成が認め

られており、炭酸ガス濃度の高い条件ほど明瞭なピークが観察された。したがって、高炭酸ガス

条件であるほど FeCO3 皮膜の生成が促進されていることが示唆されている。このような皮膜に

よって 365 日の試験では高炭酸ガス濃度条件で腐食進展がより抑制された可能性がある。 

一般に、炭酸ガス環境での腐食速度は炭酸ガス分圧や温度などに依存するが、炭酸ガス分圧 0.1 
MPa で、常温での炭素鋼の腐食速度は 1～数 mm/y に達する場合があり、100°C 付近での腐食が

最も厳しく、局在化を伴って激しい腐食を生じる場合もある（石油公団石油開発技術センター, 

1997）。したがって、このような高濃度の炭酸ガスを含む弱酸性の地下水が、緩衝材を介さず直

接的にオーバーパックに接触した場合には炭素鋼はオーバーパックに期待されている実用上の耐

食性をほとんど有しないと考えられる。しかしながら、本試験条件と同じようにオーバーパック

が緩衝材で覆われた状態が維持される場合には、高濃度の炭酸ガスを含む地下水が人工バリア周
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辺に到達した場合であってもその影響は緩衝材により大幅に緩和され、顕著な腐食促進が生じる

ことはなく、むしろ FeCO3皮膜の生成により抑制される場合もあると考えられる。ただし、上記

の試験結果は最大 0.1 MPa の炭酸ガス分圧での結果であり、深部地下環境を想定した場合、より

高い分圧での腐食挙動や腐食速度についても検討が必要である。また、より長期のデータの取得

によって、炭酸鉄皮膜がより長期にわたる腐食抑制効果や腐食速度へ与える影響についても確認

する必要があると考えられる。 

 

試験溶液 
期日

（days） 
試験片の外観 

(上段:取り出し後，下段:脱スケール後) 

0.56M 
NaCl + 
5%CO2+ 
95%N2 

365    

   

0.56M 
NaCl + 

50%CO2+ 
50%N2 

365    

   

0.56M 
NaCl + 

100%CO2 
365    

   

図 2.2-12 腐食試験後の試験片の外観（試験片表面寸法:30×30 mm） 
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図 2.2-13 腐食試験後の試験片表面の X 線回折結果 

 

表 2.2-2 腐食試験前後の試験片の重量減量から算出した平均腐食深さ 

試験溶液 
浸漬期間 
（days） 

平均腐食深さ 
（mm） 

0.56M NaCl + 
5%CO2+ 95%N2 

365 1.05×10-2 
365 1.10×10-2 
365 1.11×10-2 

0.56M NaCl + 
50%CO2+ 50%N2 

365 6.83×10-3 
365 8.82×10-3 
365 8.35×10-3 

0.56M NaCl + 
100%CO2 

365 7.56×10-3 
365 9.57×10-3 
365 1.01×10-2 
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図 2.2-14 平均腐食深さの経時変化 

 
2.2.3  成果と今後の課題 

幌延 URL にて実施された原位置試験試料を活用し、模擬オーバーパックの腐食状況や微生物

挙動を含めて緩衝材中の環境条件に関する調査を行った。その結果、模擬オーバーパックは比較

的酸化性の条件に置かれた時期が存在するとともに、ケイ砂が模擬オーバーパックへ付着してい

る状態の不均一な様子や、緩衝材の密度や飽和度の部位による違いによって不均一な腐食が生じ

うる条件であったことがわかった。また、環境条件による腐食への影響に関する知見の拡充を目

的として、先行事業で開始した種々のパラメータを振った広範な環境条件での室内試験の長期試

験を継続し、炭酸ガス環境での腐食挙動に関するデータを拡充した。炭酸ガス環境での初期の腐

食速度は炭酸ガス濃度が高いほど大きいものの、長期的には保護性の高い炭酸鉄皮膜の形成によ

って腐食進展はむしろ抑制される可能性のあることがわかった。 
今後は、原位置試験試料の調査、分析を進め、模擬オーバーパックの腐食挙動と環境条件のよ

り詳細な調査により、不均一な腐食挙動とそのメカニズムを明らかにするとともに、模擬オーバ

ーパックの腐食深さデータなどに基づいて過渡状態における腐食深さの評価手法の妥当性の検証

や高度化を図ることが課題として挙げられる。また、環境条件が腐食に与える影響に関し、原位

置試験データや天然事例なども活用して緩衝材中の THMC の特性や微生物挙動など環境条件に

関する理解を進めつつ、これらの複合的な要因が関与する系や環境条件の変化を伴う系での腐食

試験のデータや、さらに長期の試験によるデータなどを拡充することにより、長期的な環境条件

の変遷に対応した腐食挙動の評価を行うことも課題として挙げられる。これらの検討においては、

2.4.1 項(4)で記した THMC 連成解析によるオーバーパック腐食試験の再現解析などによる環境

条件の結果なども踏まえて進めていく予定である。 
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 緩衝材の変質挙動 
多重バリアシステムにおける人工バリアのひとつである緩衝材は、廃棄体への地下水の接触と

核種の移行を抑制するために、低透水性、自己シール性（膨潤性）、地下水に対する化学的緩衝性

能、核種の収着能力、応力緩衝性等の多くの機能が期待されており、これらの機能が長期にわた

って健全に保持されることが要求される。緩衝材に期待されている機能は、主要構成鉱物である

モンモリロナイトの特性に大きく依存している。そのため、そのモンモリロナイトの結晶化学的

変化やその結晶化学的変化等に随伴する二次鉱物の沈殿（例えばシリカセメンテーション）、モン

モリロナイトのイオン型の変化などの変質が生じた場合には、緩衝材に期待している機能が低下

する可能性がある。 
今年度は、これらの変質挙動とそれが緩衝材に期待している機能に与える影響の理解のための

調査検討として、先行事業「処分システム評価確証技術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018）
に引き続き「炭素鋼-緩衝材境界領域における緩衝材の変質」（2.3.1 項）、「セメンテーション

による緩衝材特性の変化」（2.3.2 項）を実施するとともに、緩衝材のイオン交換に関する検討と

して「地下水・河川水と接触したベントナイトのナチュラルアナログ研究」（2.3.3 項）、粘土含

水系における水分移動を考慮できるモデルの開発に向け「緩衝材挙動に関するナノスケールシミ

ュレーションモデルの構築」（2.3.4 項）を実施した。 
 
2.3.1  炭素鋼-緩衝材境界領域における緩衝材の変質 
(1)  背景と目的 

高レベル放射性廃棄物の地層処分においては、ガラス固化体はオーバーパックに封入され、そ

の周囲に緩衝材が配置される。オーバーパックは、地下水との接触により腐食して厚さが減少し、

一定期間後に破損することが想定されているが、その過程において、オーバーパックの腐食反応

に起因する緩衝材の変質が起こる可能性がある。これまでの研究により、オーバーパックの候補

材料である炭素鋼と、緩衝材として用いられるベントナイトの相互作用により、ベントナイトの

主要構成鉱物であるモンモリロナイトが他の鉱物へ変質することが報告されている（例えば、

Guillaume et al., 2004）。このような変質現象は、反応時の温度が高温であるほど顕著となる傾

向が見られているものの、100°C 以下の低温においても発生することが報告されており

(Lantenois et al., 2005；Perronnet et al., 2008)、温度条件の観点からは、実際の処分場環境に

おいても発生する可能性があると考えられる。一方で、このような鉄イオンとの反応によるモン

モリロナイトの変質は、溶液中で鉄粉とモンモリロナイトを分散させて反応させるバッチ系の試

験においては顕著に観察されているが、実際の処分場と同様の条件である圧縮ベントナイトが炭

素鋼と接触する試験においては、モンモリロナイトが変質して生成したと考えられる鉱物の生成

が確認されるものの、その生成量は微量である。このことは、実際の処分環境においてモンモリ

ロナイトの変質が広範に及ぶ可能性が低いことを示唆していると考えられる（例えば、日本原子

力研究開発機構, 2016a）。 
オーバーパックは、一定の期間が経過した後では、腐食により厚さが減少して周囲の岩盤から

の圧力などにより機械的に破損するが、少なくとも 1,000 年間は破損せず、地下水からガラス固

化体を隔離する機能が維持されることが想定されている（核燃料サイクル開発機構, 1999a）。し

かしながら、オーバーパックの厚さは、耐食性の観点から必要とされる厚さ（腐食代）に加え、

周囲からの圧力に対する耐圧性及び放射線遮へい性を考慮して設計されているため、破損後も長

期にわたってオーバーパック材が残存して腐食が継続することが想定される。そのため、炭素鋼

との相互作用に伴うベントナイトの変質は、数千年以上の長期を想定した評価が必要である。こ

のような長期の変質挙動の評価に対して、短期の変質試験の結果を外挿することにより長期の変
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質挙動を予測することは、予測結果の不確実性が大きくなることから、炭素鋼との相互作用によ

るベントナイトの変質メカニズムを理解し、圧縮ベントナイトの長期的な変質挙動を定量的に評

価するためのモデルを構築して評価することが必要である。 
このような背景を踏まえ、モンモリロナイトの変質が顕著となる条件や、モンモリロナイトの

変質により生成する鉱物種の同定など、実験的に得られた知見などに基づいて、圧縮ベントナイ

トの長期的な変質挙動の定量的評価に向けたモデルが提案されてきている（例えば、日本原子力

研究開発機構，2013a）。この評価モデルにおいては、オーバーパックの腐食による Fe2+の生成、

移行、Fe2+が腐食生成物として沈殿するプロセスや、間隙水の高 pH 化に伴うモンモリロナイト

の溶解と新たな二次鉱物として沈殿するプロセスなどの主要な変質プロセスに対し、モンモリロ

ナイト溶解速度や鉱物の安定性に関する熱力学データなど、各プロセスにおいて考慮されている

反応に対するパラメータ値を設定して解析が行われている。評価モデルの信頼性向上のためには、

ベントナイトの変質メカニズムの理解を深め、モデルにおける各プロセスの取り扱いの要否を見

極めるとともに、モデルに必要なパラメータ値の精度を向上することが課題である。 
平成 29 年度まで実施した先行事業「処分システム評価確証技術開発」においては、室内試験及

び国際共同プロジェクトとして実施された原位置試験におけるベントナイト変質の調査結果に基

づいて、評価モデルにおいて考慮する変質プロセスの見直しを行うとともに、モデルパラメータ

値の評価などに取り組んだ（日本原子力研究開発機構, 2018a）。その結果、モンモリロナイトの

変質鉱物として、Fe 共存下で生成しうる熱力学的に安定な鉱物種であるサポナイト、緑泥石、バ

ーチェリンが生成していると推測されることを示すとともに、炭素鋼とモンモリロナイトの相互

作用に伴う微量のモンモリロナイト溶解量を定量し、評価モデルに必要なパラメータの一つであ

る溶解速度に関するデータを取得した（日本原子力研究開発機構, 2016a；日本原子力研究開発機

構, 2018b）。しかしながら、モンモリロナイト変質鉱物の詳細な生成メカニズムの解明が十分で

はなく、また、変質鉱物の生成速度などに関する定量的評価に関して課題が残った。 
このような課題を解決するため、本事業における調査では、実際の処分環境を想定した圧縮状

態のベントナイトが炭素鋼と接触することに伴うベントナイトの変質に関して、原位置試験や室

内試験での変質試験試料の分析により、モンモリロナイト変質鉱物の詳細な生成メカニズムの理

解と、それに基づいた評価モデルに組み込む必要のあるプロセスの抽出を行う。また、評価モデ

ルによる予測精度向上に向けて、モンモリロナイト変質鉱物の生成速度などのモデルに必要なパ

ラメータの評価を行う。さらに、室内試験や原位置試験では評価することの難しい長期の変質挙

動の理解や、モデルによる評価結果の検証に向けて、ナチュラルアナログ事例を対象とした調査

による知見の拡充を進める。 
平成 30 年度は、日本原子力研究開発機構の幌延深地層研究センターの地下坑道において実施

された原位置でのオーバーパック腐食試験より採取した試料の分析を行い、モンモリロナイト変

質鉱物の生成メカニズムの理解に向けた調査を行った。また、これまでに学術論文などで公表さ

れているナチュラルアナログ研究に関する文献の調査を行い、炭素鋼と圧縮ベントナイトの接触

に伴うベントナイトの変質に関する天然の類似事例について概要調査を行った。 

 

(2)  原位置試験試料の変質挙動の調査 
本調査の対象とした試料は、日本原子力研究開発機構が幌延深地層研究センターにおいて実施

した原位置試験である、オーバーパック腐食試験（図 2.2-1）により取得した圧縮ベントナイト試

料である。本原位置試験では、深さ約 160 cm、直径 55 cm の試験孔に、内径が約 30 cm となる

ように試験孔を覆う形で低アルカリ性セメント材料のコンクリート支保が設置されていた。コン

クリート支保の内側には、ヒーターを内蔵した炭素鋼製の直径 10 cm の模擬オーバーパックが設
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置され、その周囲に外径 30 cm、内径 10 cm，厚さ 10 cm の円筒型圧縮成型ベントナイトブロッ

クが 12 段配置された。原位置試験の実施期間中は、コンクリート支保内部へ試験坑道付近より

採取した地下水が供給されており、ヒーターの温度は 95°C に維持されていた。 
分析に用いた試料は、この原位置試験より採取した圧縮ベントナイトブロックのうち、下部か

ら 5 段目（下部から 40～50 cm の位置）のブロックと、原位置試験試料解体後に炭素鋼製模擬オ

ーバーパックに付着していたベントナイト試料である。模擬オーバーパックに付着していたベン

トナイト試料は、下部から高さ 94～99 cm、北を 0°として時計回りに 250～310°の位置より、付

着している試料を剥離することにより採取した。分析に使用したブロック試料と、模擬オーバー

パックに付着したベントナイト試料の採取時の写真を図 2.3-1 に示す。ブロック試料から、300°
付近の炭素鋼製模擬オーバーパックとの接触面を含む領域を、数 cm 角程度に切り出して分析に

使用した。試料の分析については、電子線マイクロアナライザ（EPMA）による元素の分布状態

の確認と、微小領域 X 線回折法（μ-XRD）による生成鉱物の同定を行った。EPMA 分析用試料

は、ブロック試料及び模擬オーバーパックより剥離させた試料を真空乾燥させた後、樹脂に包埋

して切断して、表面研磨と炭素蒸着処理を行って作製したものである。 

 

 
 

図 2.3-1 分析に使用したベントナイトブロック試料（下部から 5 段目・左）と 
模擬オーバーパックに付着したベントナイト試料の採取時（下部から 94～99 cm・右）の写真 
 

図 2.3-2 に、ブロック試料の EPMA 分析結果を示す。図 2.3-2 に示す画像の視野は約 2×2 mm2

であり、BEI が観察表面の反射電子像、Si、Al、Ca、Fe、Mn で示す画像が各元素のマッピング

分析結果である。マッピング分析では、色の明るい部分が各元素の濃度が高い部分、色が暗い部

分が濃度の低い部分である。また、各画像の上部が、圧縮ベントナイトと炭素鋼製模擬オーバー

パックが接触していた界面である。Fe のマッピング分析結果より、模擬オーバーパックとの接触

界面においてわずかながら Fe 濃度が高い部分が確認された。これは、模擬オーバーパックの腐

食に伴って Fe が圧縮ベントナイト中へ移行したことを示すものと考えられる。これに対し、Ca
のマッピング分析結果では、圧縮ベントナイト中の模擬オーバーパックから離れた位置で観察さ

れる Ca の濃度が高い粒子が、模擬オーバーパックとの接触界面付近で減少していることが確認

された。この Ca に富む粒子は、クニゲル V1 に含まれるカルサイト（CaCO3）であり、模擬オ

ーバーパック付近の圧縮ベントナイト中で、カルサイトの含有量が低下していることが示唆され

る結果となった。 
 



2-19 

 

図 2.3-2 ベントナイトブロック試料の EPMA 分析結果（約 2×2 mm2） 

 

図 2.3-2 の反射電子像（BEI）左上に示す赤四角枠の箇所について EPMA 分析を行った結果を

図 2.3-3 に示す。画像の視野は約 200×200 μm2である。マッピング分析の結果より、Ca の濃度

が高い部分では、炭素鋼に含まれる元素である Fe 及び Mn の濃度も高くなっていることが確認

できる。一方で、この Ca、Fe、Mn の濃度の高い部分では、Si、Al の濃度が低く、局所的には

Si、Al がほとんど含まれていない領域が存在することも確認できる。このことから、Ca、Fe、
Mn の濃度が高い部分では、これらの元素が粘土鉱物の結晶構造中や層間イオンとして取り込ま

れた形で存在しているのではなく、別の鉱物として存在していることが示唆される。 
図 2.3-4 に、模擬オーバーパックより剥離して採取したベントナイト試料の EPMA 分析結果を

示す。画像の視野は約 130×130 μm2である。この試料についても同様に、Ca、Fe、Mn の分布

に正の相関が見られるとともに、これらの元素の濃度が高い部分では、Si、Al がほとんど検出さ

れていないことがわかる。 

 

 

図 2.3-3 ベントナイトブロック試料の EPMA 分析結果（約 200×200 μm2） 
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図 2.3-4 模擬オーバーパックから剥離させたベントナイト試料の EPMA 分析結果 

（約 130×130 μm2） 

 

図 2.3-5 に、ブロック試料に対して実施した μ-XRD 測定により得られた回折線パターンを示

す。測定は、炭素鋼製模擬オーバーパックとの接触界面の圧縮ベントナイト試料に対して実施し

た。図中の画像は、μ-XRD 測定を行った部分の画像である。分析結果より、回折線パターン中に

は S で示すシデライトのピークが確認され、炭素鋼との接触界面においてシデライトを形成する

Fe が存在することが確認された。一方で、鉄共存下でモンモリロナイトの変質鉱物として生成す

ると予測されるサポナイト、緑泥石、バーチェリンのピークは観察されなかった。 
 

 

図 2.3-5 模擬オーバーパックとの界面のベントナイト試料の μ-XRD 測定結果 

 

μ-XRD による分析では、シデライト（FeCO3）の存在を示すピークが観察されており、Fe は

炭酸塩として存在していると考えられる。この結果は、図 2.3-3 及び図 2.3-4 の EPMA 分析結果

より、Fe の濃度の高い部分は、Si、Al の濃度が低いことが確認され、Fe は Si、Al がほとんど含

まれていない鉱物として存在していると推測される結果ともよく一致する。また、Fe の濃度が高

い部分では Ca、Mn の濃度も高いことから、シデライトに付随して Ca、Mn も炭酸塩として圧

縮ベントナイト中に存在しているものと推測される結果となった。 
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(3)  ナチュラルアナログ研究に関する調査 
 本事業においては、室内試験などでは難しい長期の鉱物学的変化の観察に基づく現実的な概念

モデルの構築取得と、変質評価モデルによる長期変質挙動の予測結果を検証するための変質事例

の抽出を行うため、ナチュラルアナログ事例の調査を行う。ナチュラルアナログ事例の調査は、

本事業の先行事業にあたる「処分システム化学影響評価高度化開発」において、平成 19 年度か

ら平成 20 年度にかけて実施している（日本原子力研究開発機構, 2008；日本原子力研究開発機

構, 2009）。この調査においては、鉄とベントナイトの変質プロセスのアナログ事例として、堆

積層に鉄を含む岩石が貫入し変質した事例、堆積層に鉄に富む熱水溶液が浸透し変質したあるい

は鉄に富む堆積層が熱水溶液により変質した事例、鉄に富む堆積層の続成作用に伴い変質した事

例などについて調査を行っている。抽出された事例については、時間と温度に着目し、鉄とスメ

クタイトとの反応に伴い生ずる可能性のある変質生成物の変遷プロセスとしてまとめられてい

る。本事業においては、平成 20 年度以降に公表された学術論文などについて調査を行い、上記

の事例に関する知見を収集する。また、平成 20 年度以降の鉄との相互作用に伴うベントナイト

の変質挙動に関する研究の進展により、鉄の腐食反応に伴う圧縮ベントナイト間隙水の pH 上昇

と、それによるベントナイト中に含まれる鉱物の溶解、高 pH 環境での二次鉱物の沈殿のプロセ

スが変質プロセスとして考えられてきていることから、このようなプロセスのアナログ事例にも

着目して調査を進める。平成 30 年度の調査においては、上記の観点により、平成 20 年度以降

に公表された学術論文などについて概要の調査を行った。 
 調査は J-STAGE、Research Gate などの検索サイトを用い、bentonite、alteration、Fe、
natural analgoue などのキーワードを用いて実施した。調査の結果、鉄とベントナイトの相互

作用に伴うベントナイトの変質に関するナチュラルアナログ事例などとして重要と考えられる学

術論文などとして 5 件を抽出した（Fukushi et al., 2010；Wersin et al., 2015；Siir, 2015；
Pelayo et al., 2016；原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018a）。これらの文献の概要に

ついて以降に記す。 
 Fukushi et al.（2010）では、宮城県蔵王地域の川崎ベントナイト鉱床において確認された緑

色鉱脈とその周辺のベントナイトの変質について調査を行っている。この緑色鉱脈を形成した

Fe に富む熱水との相互作用により緑色鉱脈周辺のベントナイトが溶解、沈殿し、オパール粒子

と Fe を含む 2 八面体型スメクタイトを生成したものと推測されている。緑色鉱脈や周辺の鉱物

組成や産状は、熱水との相互作用は温度が 100°C 未満であり、反応した溶液は中性からアルカ

リ性かつ還元性であったことを示唆する。 
 Wersin et al.（2015）は、スウェーデンの Äspö HRL において実施された鉄とベントナイト

の相互作用に関する原位置試験試料について調査を行っている。約 2 年半、炭素鋼製ヒーター

により 115°C までの高温で加熱されたベントナイト試料の調査の結果、鉄腐食生成物としてシ

デライト、マグネタイト、ゲータイト、及びレピドクロサイトを含有する厚さ約 100 μm の腐食

層を確認している。他方、ベントナイト中のモンモリロナイトの著しい変質は観察されていな

い。この報告において分析されている原位置試験試料は、本事業の先行事業である処分システム

評価確証技術開発において分析を行った原位置試験試料（日本原子力研究開発機構, 2016a）と

同じ試験より採取された試料である（ただし、ベントナイトの種類は、先行事業で使用されたク

ニゲル V1 とは異なる）。先行事業における分析においても、モンモリロナイトの変質は観察さ

れず、鉄腐食生成物としてシデライトの存在が示唆される結果が得られており、Wersin et al.
（2015）における調査結果とよく一致する。 
 Siir（2015）は、スウェーデンを中心とした北欧及びその周辺地域における変質した火山灰層

中のベントナイトに関して広範囲で調査を行い、その生成挙動に関する研究を報告している。こ
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の研究における鉄とベントナイトの相互作用に関するナチュラルアナログ事例として活用できる

記述として、ベントナイト層中のケイ酸塩の結晶構造中の鉄濃度が、その上下層に含まれるケイ

酸塩の結晶構造中の鉄濃度に比べて多いまたは少ない事例などの記述が見られる。 
 Pelayo et al.（2016）は、スペインの Morrón de Mateo ベントナイト鉱床でのナチュラルア

ナログ事例について報告している。この鉱床では、溶岩ドームを形成したマグマの貫入によって

温度が上昇するとともに Fe、Mg に富む溶液が供給されることにより、ベントナイトが変質し

ている。具体的には、Al に富む 2 八面体型スメクタイトが変質してバイデライトとサポナイト

の中間組成を有する Fe に富むスメクタイトに変化している。この報告では、このような変質挙

動を鉱物学的、結晶学的な観点からの分析を行っている。 
 原子力環境整備促進・資金管理センター（2018a）は、経済産業省資源エネルギー庁受託事業

「TRU 廃棄物処理・処分技術高度化開発」において、処分場においてセメント系材料の浸出に

より生成する可能性のある高アルカリ性の間隙水によるベントナイトの変質に関するプロセスを

調べるナチュラルアナログプロジェクトとして、フィリピンのルソン島北西部に分布するベント

ナイト鉱床でのナチュラルアナログ事例の調査を行っている。この事例については、セメントと

ベントナイトの相互作用に関するナチュラルアナログ事例であるものの、鉄の腐食反応による圧

縮ベントナイト間隙水の高 pH 化と、それに伴う鉱物の溶解、沈殿のプロセスとして記述される

鉄とベントナイトの相互作用に関する知見の拡充に活用できると考えられる。この調査において

は、ベントナイト鉱床中のモンモリロナイトが高アルカリ地下水と接触して溶解した後に、地下

水中に含まれる Fe と反応して鉄サポナイトなどとして沈殿するという知見が得られており、鉄

サポナイトなどの生成挙動については、地球化学シミュレーションモデルによる検討が行われて

いる。 
 本年度の調査において抽出した、重要と考えられる上記 5 件の事例のうち、Wersin et al. 
（2015）の事例については、先行事業などでも詳細に調査されており、新たな知見は少ない

（日本原子力研究開発機構, 2016a）。また、Siir（2015）の事例については、鉄とベントナイト

の相互作用によってベントナイトが著しく変質する現象に関する記述はなく、処分場環境に近い

条件でのナチュラルアナログ事例ではない。このため、これら 2 件の事例については、今後の

調査対象から除外する。一方で、Fukushi et al.（2010）、Pelayo et al.（2016）、原子力環境整

備促進・資金管理センター（2018a）の事例については、処分場における鉄とベントナイトの相

互作用プロセスのナチュラルアナログと見なすことができることから、今後、モンモリロナイト

の変質プロセスの理解や、変質評価モデルによる長期変質挙動の予測結果を検証するための事例

として活用する可能性について調査を行う。特に、原子力環境整備促進・資金管理センター

（2018a）の事例については、鉄共存下でのベントナイトの高アルカリ条件での変質であるとと

もに、ベントナイトの変質挙動についてプロジェクト内で詳細な検討が行われていることから、

鉄とベントナイトの相互作用の理解に活用できる知見を抽出し、整理することが重要であると考

えられる。 
 

(4)  まとめと今後の課題 
 原位置試験試料の変質挙動の調査においては、日本原子力研究開発機構の幌延深地層研究セン

ターにおいて実施された原位置試験であるオーバーパック腐食試験により取得した圧縮ベントナ

イト試料の分析を行った。その結果、炭素鋼製模擬オーバーパックの腐食により圧縮ベントナイ

ト中に移行した Fe は、Ca、Mn とともに炭酸塩として存在すると考えられた。このことは、圧

縮ベントナイト中に存在する炭酸塩鉱物が、オーバーパックの腐食により生成した Fe2+の移

行、沈殿などのプロセスに影響を及ぼすことが示唆される結果である。一方で、鉄共存下でモン
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モリロナイトの変質により生成すると考えられるサポナイト、緑泥石、バーチェリンの存在は確

認されず、モンモリロナイトの変質はほとんど起こっていないと推測された。現状においては、

試料の概略的な分析に留まっていることから、今後、TEM 分析などによる、より微少な領域で

のモンモリロナイトの変質鉱物の生成の有無などに着目した試料の詳細な分析を行うとともに、

室内試験によりモンモリロナイトの変質挙動を観察し、変質鉱物の生成速度などの評価を進める

予定である。 
 ナチュラルアナログ事例に関する調査においては、平成 20 年度以降の重要な事例として 5 件

抽出し、概要の調査を行った。今後、これらの事例から重要と考えられる 3 件の事例につい

て、モンモリロナイトの変質プロセスの理解や、変質評価モデルによる長期変質挙動の予測結果

の検証に活用できる知見を抽出する。 

 
2.3.2  セメンテーションによる緩衝材特性の変化 
(1)  背景と目的 

高レベル放射性廃棄物及び一部の TRU 廃棄物の処分施設において使用される緩衝材（ベント

ナイト）については、モンモリロナイトあるいは随伴鉱物の溶解に伴うアモルファスシリカなど

の二次鉱物の間隙への沈殿や、発熱廃棄体の近傍での間隙水の蒸発・凝縮の対流で生じる溶質の

析出に伴う、土粒子同士の固着（セメンテーション）により、モンモリロナイトの鉱物学的変質

が起こらない場合でも、膨潤特性や応力緩衝性などの緩衝材に要求される性能が低下することが

懸念される（例えば、核燃料サイクル開発機構, 1999a）。 
他方、ベントナイト鉱山の原鉱石は、このセメンテーションを含む続成作用により、粒子同士

が固着した岩石の状態で存在している可能性があり、セメンテーションによる諸特性の変化を把

握する上で、このような原鉱石の特性を評価することが重要となる可能性がある。先行事業であ

る「処分システム評価確証技術開発」では、山形県大江町月布のベントナイト鉱床における 1 番

層と 29 番層と呼ばれるベントナイト層からそれぞれ採取した原鉱石を対象として、粉状ベント

ナイトを圧縮成形して作製した供試体（圧縮ベントナイト）に対して実施されてきた既往の膨潤

圧試験及び透水試験と同様の方法を用いて原鉱石の膨潤圧と透水係数を取得してきた（日本原子

力研究開発機構, 2018b）。その結果、膨潤圧については、多くの場合においてクニゲル V1 など

の圧縮ベントナイトと同等の膨潤圧を示すものの、1 桁程度小さくなるケースも見られた。この

ことは、セメンテーションの影響により膨潤圧が低くなる可能性を示している。一方、原鉱石の

透水係数は、圧縮ベントナイトと同等の値であり、セメンテーションの影響により透水性は変化

しない可能性を示した。 
上記を踏まえ、本事業では、モンモリロナイト含有率の異なる条件などにおけるセメンテーシ

ョンによる膨潤性・透水性の変化を把握することを目的として検討を進めるものとし、本年度に

おいては、1 番層、29 番層よりもモンモリロナイト含有率の大きい 31 番層の原鉱石に対する膨

潤圧試験と透水試験を実施して、試験データを拡充した。さらに、セメンテーションによる材料

の膨潤性や透水性への影響に関する知見を拡充することを目的として、原鉱石を粉状に粉砕した

ものを締め固めることにより土粒子構造を再構成した試料（以降では、「再構成試料」と呼ぶ）に

対しても上記の原鉱石と同様の試験を行い、土粒子間の固着が解放された状態である再構成試料

の試験結果と、原鉱石の試験結果とを比較した。以下にその結果を示す。 
 

(2)  対象とした原鉱石試料 
月布のベントナイト鉱床は、新第三紀中新世後期（10 Ma 程度）の硬質頁岩中に互層状に夾在

する火山ガラス質の凝灰岩が続成的に変質したものであるとされ、30 を超える層のベントナイト
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層が確認されている（小林・伊藤, 1992）。ここでは、モンモリロナイト含有率が異なる種々の原

鉱石を対象とするものとし、クニゲル V1 の原料として使用される 29 番層と 31 番層から採取し

た原鉱石と、クニゲル V1 よりモンモリロナイト含有率が小さいとされる 1 番層から採取した原

鉱石を試料として使用した。 
 
(3)  膨潤圧・透水試験用試料の加工方法 

原鉱石の採取については、原鉱石内部の土粒子構造の変化をできるだけ抑えられるように、坑

道壁面から比較的大きなブロックとして採取し、試験開始直前に供試体サイズに加工することと

した。採取したブロックからダイヤモンドビットを用いて直径 50 mm もしくは 20 mm の円柱状

にコア抜きし、ハンドソーを用いて 10 mm 程度の高さになるように切断した。このようにして

得た試料の表面を、研磨機を用いて研磨して高さをそろえたものを供試体とした。また、再構成

試料については、粉砕機を用いて、粒径が 63 μm アンダーが 90%となるように原鉱石を微細に

粉砕し、元の原鉱石と同等の乾燥密度まで締め固めることにより作製した。膨潤圧・透水試験に

用いた供試体のリストと透水試験の通水方向を表 2.3-1 にまとめる。 
 

表 2.3-1 供試体リスト 

供試体 No. 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 

番層 29 29 29 29 31 31 31 1 1 1 31 31 31 31 31 31 

種類 再構成試料 原鉱石 

乾燥密度

(Mg/m3) 
1.61 1.60 1.62 1.62 1.73 1.74 1.75 1.72 1.71 1.68 1.73 1.86 1.80 1.89 1.89 1.89 

ＭＢ吸着量

(mmol/100g) 
54 52 54 53 78 77 76 42 42 42 72 61 72 58 59 65 

モンモリロナ

イト含有率

(%) 

36 34.7 36 35.3 52 51.3 50.7 28 28 28 48 40.7 48 38.7 39.3 43.3 

土粒子密度 

(Mg/m3) 
2.54 2.54 2.54 2.54 2.66 2.66 2.66 2.52 2.52 2.52 2.66 2.66 2.66 2.66 2.66 2.66 

通水方向                     

層に水平 

 

層に垂直 

 

備考 ・土粒子密度は使用した原鉱石の代表値を使用した。 
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(4)  膨潤圧・透水試験方法 

膨潤圧試験と透水試験の試験装置の概略図を図 2.3-6 に示す。本研究では、同一の試料及び試

験機を用いて、膨潤圧試験終了後、透水試験を連続的に行った。ベントナイトなどの低透水性材

料に対しては、コンプレッサーなどの圧縮空気圧を利用した定水位型の透水試験装置が用いられ

る（例えば、菊池ほか, 2005）ため、本研究においても同様の手法を採用した。 
 
 

    

図 2.3-6 膨潤圧試験と透水試験装置の概略図 

 

(5) 膨潤圧・透水試験結果 

得られた膨潤圧・透水試験結果を表 2.3-2 にまとめる。31 番層の原鉱石のうち、供試体 No.14
～16 は、透水試験を 1 年程度かけて実施したが、通水量がほとんどなく、透水係数を取得するこ

とができなかった。これは、供試体 No.14～16 は乾燥密度及びモンモリロナイト含有率が高いた

め、透水係数が他の供試体と比較して小さく、また、供試体の直径を 20 mm として試験を実施

したため、通水量がごく微量となってしまったことが原因と考えられる。そのため、今後 31 番層

の原鉱石の透水試験を実施する際は、供試体の直径を大きくすることなどにより（例えば 50 mm）、

限られた時間で測定可能な通水量に増やす必要がある。 
一般に、ベントナイトの膨潤圧と透水係数は、その乾燥密度やモンモリロナイト含有率に依存

する。そのため、表 2.3-2 に示した値と有効モンモリロナイト密度（単位体積あたりに含まれる

モンモリロナイトの乾燥重量を、モンモリロナイト以外の土粒子の体積を除いた体積で割ること

により得られる密度）との相関性を分析した。有効モンモリロナイト密度に対して膨潤圧を整理

した結果を図 2.3-7 に示す。図中には、昨年度までに取得した 1 番層と 29 番層の原鉱石の膨潤圧

（日本原子力研究開発機構, 2018b）と、圧縮ベントナイトの膨潤圧試験結果をもとに提案されて

いる経験式（菊池ほか, 2005）、及び、それにより求められる膨潤圧の値を 0.1 倍及び 3 倍した曲

線も示している。再構成試料の膨潤圧は、圧縮ベントナイトに対して取得されてきた経験式と同

等の値を示すが、一部の原鉱石の膨潤圧は経験式よりも小さくなる傾向があり、有効モンモリロ

ナイト密度が大きくなれば、その傾向が顕著になっている。 
既往の研究（伊藤ほか, 2017）においても、原鉱石の膨潤圧は再構成試料よりも 1 桁程度小さ

いとの結果が得られている。また、再構成試料の膨潤圧については、有効モンモリロナイト密度

と正の相関性を示すが、原鉱石の膨潤圧については、有効モンモリロナイト密度によらずほぼ一

定の膨潤圧を示すとされており、本研究の傾向と整合的である。伊藤ほか（2017）は、この理由

として、原鉱石ではセメンテーション物質が土粒子同士を接着しており、このセメンテーション
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物質の存在によって、流入する水とモンモリロナイトの接触が制限されたことでモンモリロナイ

トの膨潤が抑制された可能性が考えられるとしている。また、この水とモンモリロナイトの接触

の制限により、供試体内のモンモリロナイト含有量によらず膨潤圧は低く留まる可能性があると

考察している。 
今後は、セメンテーションによる微視的な状態の変化を把握することを目的として、電子顕微

鏡による表面状態の観察などを行うとともに、これによる観察結果と膨潤圧試験の結果との相関

関係を分析して、セメンテーションが膨潤圧に及ぼす影響のメカニズムを理解するための知見を

拡充していくことが重要である。 
 

表 2.3-2 試験結果 

供試体

No. 
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 

番層 29 29 29 29 31 31 31 1 1 1 31 31 31 31 31 31 

種類 再構成試料 原鉱石 

膨潤圧 

(MPa)  
1.63 1.59 1.15 1.28 5.72 6.86 6.75 0.70 0.67 0.77 0.77 0.28 0.97 0.67 0.75 1.01 

透水係

数 

(m/s) 

3.55 

E-13 

3.75 

E-13 

4.71 

E-13 

4.55 

E-13 

5.40 

E-14 

3.77 

E-14 

5.77 

E-14 

9.97 

E-13 

1.06 

E-12 

9.31 

E-13 

4.28 

E-14 

2.93 

E-14 

3.93 

E-14 
   

 

 
図 2.3-7 膨潤圧-有効モンモリロナイト密度関係 

 

図 2.3-8 に透水係数を有効モンモリロナイト密度で整理した結果を示す。図中には、先行事業

で取得した 1 番層・29 番層の原鉱石の透水係数（日本原子力研究開発機構, 2018b）と、圧縮ベ

ントナイトの透水試験結果をもとに提案されている経験式（菊池ほか, 2005）も示している。再

構成試料及び原鉱石の透水係数は、圧縮ベントナイトに対して取得されてきた関係式と同等の値

を示していることがわかる。 
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圧の3倍
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図 2.3-8 透水係数-有効モンモリロナイト密度関係 

 

(6) 成果と今後の課題 
 緩衝材の基本特性に対するセメンテーションによる影響を評価する取り組みの一環として、圧

縮ベントナイトに対して実施されてきた既往の膨潤圧試験／透水試験の手法を用いて、山形県月

布のベントナイト鉱床の原鉱石及びその再構成試料の膨潤圧と透水係数を測定した。その結果、

原鉱石の膨潤圧は、圧縮ベントナイトよりも小さくなる傾向が見られた。このことから、セメン

テーションの影響により膨潤圧が低くなる可能性が示唆された。一方、原鉱石の透水係数は、圧

縮ベントナイトと同等の値を示す結果となった。 

今後、微視的な観察などを行い、セメンテーションと膨潤圧との関係に係るデータの取得を進

めていく。また、透水係数の測定においては、31 番層の原鉱石の一部の試料で透水係数が取得で

きなかったため、供試体の断面積を増やして再試験を実施することなどにより、試験データを拡

充する。さらに、ベントナイトの応力緩衝性などの力学的特性に与えるセメンテーションの影響

についてはこれまで検討されていないことから、セメンテーションが力学的特性に与える影響を

検討するため、緩衝材の長期力学挙動評価において特に重要な圧密による変形特性に着目し、標

準圧密試験を実施していく予定である。また、このような物理的な特性の変遷だけでなく、セメ

ンテーションに伴う鉱物や間隙水などの化学的変遷に関する既往の知見について、情報の収集を

行うことが重要である。 

 

2.3.3  地下水・河川水と接触したベントナイトのナチュラルアナログ研究 
(1)  背景と目的 

ニアフィールドの状態変遷のうち、緩衝材の変質状態の時間的･空間的な拡がりや変質の程度

などを設定するには、イオン交換・変質に関する知見とそれに基づくモデルが必要であるが、こ

れまでに構築されてきたモデルには、緩衝材におけるこれらの現象を表現するうえで不十分な点

があると考えられる。例えば、モンモリロナイトを含むベントナイトの原鉱石（ベントナイト鉱

山から採取した鉱石）は、処分場に設置される緩衝材が温度・圧力・化学条件にさらされること

で生じる変質を想定したナチュラルアナログと考えることができるが、既存のモデルではその鉱

物組成やモンモリロナイトの層間陽イオン組成を十分に説明することはできない。 
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緩衝材の現実的な変質の時間・空間的な広がりや程度を把握するうえで、これまでに構築され

てきた評価モデルでは十分に表現できない点として、モンモリロナイトの層間陽イオン組成が鉱

物の安定性に及ぼす影響が考慮されていないことが挙げられる。緩衝材中のモンモリロナイトの

層間陽イオン組成は、地下水などとの反応により変化し、非膨潤性鉱物などの二次鉱物への変質

のしやすさ、すなわちモンモリロナイトの安定性に影響を与える可能性がある。ベントナイト原

鉱石などのナチュラルアナログを含む実際の現象を再現するには、層間陽イオン組成がモンモリ

ロナイトの安定性に与える影響を詳細に評価し、モデルに反映することが必要である。また、既

存のモデルでは、陽イオン交換反応の評価に分散系で取得されたイオン交換係数を用いているが、

分散系と圧密系の陽イオン交換反応に違いがある場合、圧密系である緩衝材中の陽イオン交換反

応を表現できないことになる。ベントナイト原鉱石などのナチュラルアナログを対象に、ベント

ナイト-水相互作用解析を行い、既存の陽イオン交換反応評価の妥当性を確認する必要がある。 
平成 30 年度は、層間陽イオン組成がモンモリロナイトの安定性に与える影響の評価に資する

ため、バッチ実験によりモンモリロナイトの変質データを取得するとともに、分子動力学計算に

より陽イオン－スメクタイト構造-水分子相互作用の現象理解を進めた。また、既存の陽イオン交

換反応評価の妥当性を確認するため、長期にわたって地下水や河川水と接触したベントナイト原

鉱石を対象に、ベントナイト-河川水・地下水相互作用解析を実施した。 
 

(2)  粘土鉱物の層間陽イオンが水和・変質に与える影響に関する実験的・理論的検討 
緩衝材に含まれるベントナイト中のモンモリロナイトの層間陽イオンは大部分が Na または

Ca である。処分環境では、モンモリロナイトは地下水との反応により陽イオンの組成を変化さ

せ、温度や pH の影響により、イライトなどの粘土鉱物や沸石などの他の二次鉱物に変質する可

能性がある。本項では、各種陽イオン型に交換したモンモリロナイトを加速変質試験に供し、層

間陽イオンの違いが変質に与える影響を X 線回折法（XRD）によって評価し、変質に伴う層電荷

変化に関するデータを取得した。さらに、モンモリロナイト中の陽イオン組成及び層電荷の大き

さが水和に与える影響を評価するため、スメクタイト構造の四面体シートの同型置換（Si→Al）
と八面体シートの同型置換（Al→Mg）により安定構造となる複数の層電荷のスメクタイト構造を

設定の上、分子動力学計算を行った。 
 

  モンモリロナイトの加速変質試験による変質評価 

変質に伴う層電荷変化を評価することを目的に、Na 型や Ca 型と比べ、水和しづらくかつ変質

しやすい傾向のある NH4型、K 型モンモリロナイトを対象とした加速変質試験を実施した。クニ

ピア®F（山形県月布産）をそれぞれ NH4型、K 型へ交換した試料を試験に用いた（以下、それぞ

れ NH4 型クニピア®F、K 型クニピア®F と表記する）。NH4、K への交換割合はそれぞれ 90%以

上であることを浸出陽イオン（LC）測定により確認した。これらの粘土試料を表 2.3-3 に示した

条件でテフロン容器内にて変質させた。一般に、スメクタイトのイライト化では、層電荷が増加

することが知られている（Sato et al., 1996）。そこで、本研究で変質試験を行った試料に対して、

アルキルアンモニウム法により層電荷の推定を行った。実験は Lagaly（1994）に則って行い、炭

素鎖長 12（nC=12; C12H25NH2）及び炭素鎖長 18（nC=18;C18H37NH2）のアルキルアンモニウ

ムで層間陽イオンを交換した試料の XRD 分析（図 2.3-9）から得た底面間隔（d001）より、Olis 
et al. （1990）の手法を用いて層電荷を算出した（表 2.3-4）。nC=12 で行った試験の結果、K 型

では層電荷が変質試験前の 0.313（esu.;d001=15.852）から変質試験後には 0.33（esu;d001=16.833）
へ増加していることが確認できた。また、NH4型は変質試験前が 0.313（esu;d001=15.852）、変質

試験後が 0.324（esu;d001=16.215）であり、層電荷がほぼ変化しておらず、K 型と比較して変質
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が進んでいないことが確認できた。nC=18 においても同様な結果が得られた。また AFM 観察の

結果、変質試験前と比較して変質試験後では 4 nm 以上の高さの粒子頻度が増加しており、変質

による積層数の増加が確認された。K 型のほうが NH4 型と比較して積層数の多い頻度プロファ

イルを示しており、K 型と比較して NH4 型が変質しにくいことを支持する結果となった。これ

は、Miklos and Cicel（1993）で実施された乾湿繰り返し試験の結果を支持するものと言え、層

電荷の違いがモンモリロナイト変質に重要な役割を果たすことを示している。 
 

表 2.3-3 NH4型，K 型クニピア®F を対象としたバッチ式高温変質試験条件 

項目 条件 
粘土試料 NH4型クニピア®F，K 型クニピア®F 

溶液組成 
0.5 mol/dm3 塩化アンモニウム水溶液 (NH4型クニピア®F に対して) 

0.5 mol/dm3 塩化カリウム水溶液   (K 型クニピア®F に対して) 
液固比(mg/mL) 0.005 (粘土 500 mg / 溶液 100 mL) 

試験温度 185°C 
浸漬期間 2 ヵ月 

 

図 2.3-9 アルキルアンモニウム（アルキル鎖長（nC）12 及び 18）処理を施した 

変質試験前後のモンモリロナイトの XRD 分析結果 
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表 2.3-4 アルキルアンモニウム法により推定される各試料の層電荷と底面間隔 

 nC12 nC18 

層電荷（esu） d001（Å） 層電荷（esu） d001（Å） 

K 型試験前（K-MMT） 0.313 15.852 0.301 18.506 

NH4型試験前（NH4-MMT） 0.313 15.852 0.298 18.410 

K 型試験後（K-MMT 2months） 0.343 16.833 0.347 20.082 

NH4型試験後（NH4-MMT 2months） 0.324 16.215 0.304 18.603 
 

 

  分子動力学計算による異なる層電荷構造を持つスメクタイトの水和安定性評価 

分子動力学計算を行う上で、層電荷の配置が層間陽イオン及び水分子の挙動に大きく影響する

ことが考えられる。モンモリロナイトにおける層電荷の位置に起因する水和挙動の違いを確認す

るため、粘土モデルにおいては均等に分布していると仮定されることの多い層電荷の発現位置を

検討した。 
まず、図 2.3-10 に示す単位胞を a・b・c 軸方向に 2×2×1 配置したスメクタイト構造（計算セ

ル 1）の A もしくは B に八面体シートでの同型置換（Al→Mg）が少なくとも 1 つ存在し、四面

体シートの同型置換（Si→Al）の位置を任意とした条件で、同型置換構造の MD 計算による構造

緩和後のエンタルピーを比較した（図 2.3-11）。図 2.3-11 におけるプロットの集まりは、任意に

置いた四面体シートの同型置換の各結果を示し、横軸は、A または B の位置に存在する八面体シ

ート置換から最近接の八面体シート置換までの距離を示す。全体として、A の位置の八面体の同

型置換が置かれた場合がより小さなポテンシャルエネルギー、つまり安定的な構造となることが

確認された。 
そこで A の位置に八面体同型置換位置を持つグループのうち、同じ八面体置換同士の距離を持

つ構造の中でエネルギー値が小さい構造に関してより大きな計算系（上述の単位胞モデルを a・
b・c 軸方向に 3×2×2 配置した構造モデル；計算セル 2）で計算を行った。その結果を表 2.3-5
に示した。八面体シート内の同型置換サイト間距離が異なるモデルにおいて、いずれの場合でも

八面体置換サイトと四面体置換サイトの間の距離が 4.377 Å の配置でエンタルピーが小さくなっ

ていることが確認できる。この計算結果に関して構造モデルから詳細に検討したところ、八面体

置換サイトと四面体置換サイトの間の距離が 4.377 Å の構造では、各同型置換が比較的分散した

状態であることが確認された。また、各層間陽イオンの陽イオンに対して過不足なく同型置換サ

イト由来の負電荷が供給されている場合で最も低いエンタルピー値を示すことが確認された。 
以上より、粘土層内の同型置換サイトは分散して存在しており、特に層間陽イオンに対して過

不足なく存在していることが示唆された。前者は先行事業「処分システム評価確証技術開発」（日

本原子力研究開発機構, 2018）と同じ見解であるが、後者に関しては本研究で明らかとなった。

しかしながら本研究では層間陽イオン位置を仮定して計算を行ったため、層間陽イオンが異なる

配置であった際に同様な知見が適用できるか不明である。モンテカルロ法を用いて、層間陽イオ

ンが様々な異なる配置を撮った場合にエンタルピーがどのように変化するのか今後検討する必要

がある。 
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図 2.3-10 安定性評価に用いたスメクタイト構造とその同型置換の位置 
 

 

 

図 2.3-11 同型置換構造の MD 計算による構造緩和後のエンタルピー 
（単位胞を a・b・c 軸方向に 2×2×1 配置したスメクタイト構造について計算を実施） 
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表 2.3-5 同型置換構造の MD 計算による構造緩和後のエンタルピー計算結果 
（各同型置換サイト間の距離は計算前の値） 

酸素原子一個あたりの 

エンタルピー(kJ/mol) 

と標準偏差 

各同型置換サイト間の距離（Å） 

O1-O2 O1-T1 O1-T2 O2-T1 O2-T2 T1-T2 
-2158.83 0.115 5.202 4.377 4.377 5.410 5.410 7.046 
-2158.82 0.113 5.202 3.148 5.410 4.475 4.377 5.569 
-2158.82 0.113 5.202 4.377 5.410 5.410 4.377 4.634 
-2158.81 0.116 5.202 3.148 4.377 4.475 5.410 7.693 
-2158.89 0.111 5.986 4.377 9.470 9.470 4.377 9.184 
-2158.87 0.117 5.986 4.377 4.377 9.470 9.470 7.046 
-2158.87 0.117 5.986 3.148 9.470 6.721 4.377 11.414 
-2158.84 0.114 5.986 3.148 4.377 6.721 9.470 7.693 
-2158.83 0.117 5.986 4.377 7.435 9.470 4.475 10.105 
-2158.88 0.116 6.002 4.377 4.475 4.475 4.377 5.569 
-2158.86 0.117 6.002 4.377 4.377 4.475 4.475 7.046 
-2158.83 0.115 6.002 3.148 4.377 5.410 4.475 7.693 
-2158.81 0.115 6.002 3.148 5.410 5.410 3.148 5.569 
-2158.81 0.115 6.002 3.148 4.475 5.410 4.377 4.634 
-2158.88 0.116 8.980 4.377 6.721 6.721 4.377 11.414 
-2158.86 0.115 8.980 4.377 4.377 6.721 6.721 7.046 
-2158.85 0.114 8.980 3.148 6.721 9.470 4.377 9.184 
-2158.85 0.117 8.980 3.148 9.470 9.470 3.148 11.414 
-2158.84 0.117 8.980 3.148 4.377 9.470 6.721 7.693 
-2158.79 0.116 10.378 4.377 7.435 7.435 4.377 10.105 
-2158.79 0.114 10.378 4.377 9.470 7.435 4.475 9.184 
-2158.79 0.115 10.378 4.377 4.475 7.435 9.470 5.569 
-2158.78 0.116 10.378 9.470 4.475 4.475 9.470 10.105 
-2158.78 0.116 10.378 3.148 9.470 9.990 4.475 11.414 
-2158.77 0.115 10.378 9.470 9.470 4.475 4.475 7.046 

･ 単位胞をa・b・c軸方向に2×2×1配置したスメクタイト構造のMD計算による構造緩和後のエンタルピー

が低いケースについて，より大きな計算系（単位胞モデルをa・b・c軸方向に3×2×2配置した構造モデ

ル）で計算を行った結果である。左欄にはエンタルピーと標準偏差を示している。 
･ O1, O2は八面体シート内の同型置換サイト、T1, T2は四面体シート内の同型置換サイトを意味している。 
･ 同じO1-O2距離のうち、最も低いエンタルピーを示した構造は網掛けで示した。 
･ O-T距離が4.377Åである項目を太字，下線で示した。 

 

(3) ナチュラルアナログ試料の陽イオン交換反応評価に向けた解析 
本項では、既存の陽イオン交換反応評価の妥当性を確認するため、長期にわたって地下水と接

触したベントナイト原鉱石の代表として青森県黒石鉱山の事例（石井ほか，1998）を対象とし

て、ベントナイト-地下水相互作用解析を実施した。 
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  解析方法 
化学反応-物質輸送連成解析コード QPAC-JAEA（日本原

子力研究開発機構, 2013a）を用いてベントナイト-地下水相

互作用解析を行った。熱力学データベースとして JAEA-
TDB v1.08（日本原子力研究開発機構, 2018b）を用いた。 
解析体系を図 2.3-12 に示す。黒石鉱山における鉛直方向

のボーリング（石井ほか, 1998）を模擬した。帯水層となる

地下水面 5 m から深度 40 m までを対象とし、全長 35 m の

一次元解析体系とした。グリッドサイズは 1 m で一定間隔

とした。上端の境界条件は表層土壌水の濃度固定境界、下端

の境界条件は反射境界とした。 
 ベントナイト層の初期鉱物割合は石英 58%、モンモリロ

ナイト 41%、方解石 1%とした。表層土壌水組成及びベント

ナイト層の初期間隙水組成は既存の設定（大江ほか, 1999）
と同様とした。計算時間は 100 万年、温度は 25°C とした。 
 鉱物溶解沈殿速度、物質輸送パラメータ、イオン交換選択

係数については既存の設定（日本原子力研究開発機構 , 
2018b）と同様とした。物質輸送は拡散のみを考慮し、実効

拡散係数 Deは以下の式で与えた。 
 

De = 2.27×10-9×θn [m2/s]    （2.3-1） 
 

n = 2.22×fs0.13 + 1      （2.3-2） 
 

ここで、θ はベントナイトの間隙率、fs はベントナイト中の

モンモリロナイト含有割合である。モンモリロナイトのイ

オン交換選択係数を表 2.3-6 に示す。 
図 2.3-12 解析体系 

 
表 2.3-6 モンモリロナイトのイオン交換選択係数（日本原子力研究開発機構, 2018b） 

  logK (Gaines-Thomas) 

2ZNa-Z2Ca 0.69 
ZNa-ZK 0.42 
2ZNa-Z2Mg 0.67 

 

  解析結果 

解析結果とボーリングによる実測値の比較を図 2.3-13 に示す。解析は帯水層となる地下水面 5 
m から深度 40 m までが対象である。初期状態では Na 型の割合が多いが、地下水面に近づくに

つれ Na 型が減少して Ca 型が増加している。この傾向は実測と一致していたが、定量的な再現

までには至らなかった。また、解析では地下水面付近の Mg 型や K 型の増加傾向を再現すること

はできなかった。この Na 型減少と Ca 型増加は、イオン交換反応でモンモリロナイトが Na 型

から Ca 型へ変化したためと推測される。そこで、Ca 供給源として方解石が寄与しうるのかを確
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認するために方解石の溶解反応を含めずに計算を行ったところ、イオン型分布の変化は地下水面

のごく近傍に限られていた（図 2.3-14）。したがって、図 2.3-13 の解析結果における深度 20～25 
m より上側の Na 型減少と Ca 型増加は、方解石が溶解することで液相に Ca が供給され、イオ

ン交換反応によって Na 型モンモリロナイトが Ca 型に変化したために生じたと考えられ、黒石

鉱山における鉛直方向のイオン型分布の変化は方解石の溶解が寄与していたことを示唆する。 
 

 
図 2.3-13 モンモリロナイトの各イオン型の深度方向分布。プロットは実測値（石井ほか, 

1998）、ラインは解析結果（方解石の溶解反応を含む） 

 
図 2.3-14 モンモリロナイトの各イオン型の深度方向分布。プロットは実測値（石井ほか, 

1998）、ラインは解析結果（方解石の溶解反応を含まない） 
 
(4) 成果と今後の課題 
 粘土鉱物の層間陽イオンが水和・変質に与える影響に関する実験的・理論的検討として、変質

に伴う層電荷変化を評価することを目的に、Na 型や Ca 型と比べ、水和しづらくかつ変質しやす

い傾向のある NH4 型、K 型モンモリロナイトを対象とした加速変質試験を実施した。その結果、
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NH4 型モンモリロナイトは K 型モンモリロナイトに比べて、変質試験前後での層電荷が小さい

ことを確認した。また、分子動力学シミュレーションを用い、層電荷の発現位置とスメクタイト

構造の安定性の関係について評価を行った。その結果、八面体シート内の同型置換サイト間の距

離が異なる場合、エンタルピー値が異なる、すなわちスメクタイト構造の安定性が異なることが

示唆された。 

 ナチュラルアナログ試料の陽イオン交換反応評価に向けた解析として、長期にわたって地下水

と接触したベントナイトである青森県黒石鉱山の事例を対象とし、ベントナイト-地下水相互作

用解析を実施した。その結果、モンモリロナイトの鉛直方向のイオン型分布について、Ca の供給

源として方解石の溶解を仮定した条件での解析結果がボーリングによる実測値と一致し、黒石鉱

山における鉛直方向のイオン型分布には方解石の溶解が寄与していたことが示唆された。 

 今年度、層間陽イオン組成の違いが層電荷の違い，すなわち変質のしやすさに影響を及ぼすこ

とを実験的に確認することができた。地下水や他の人工バリア材との反応により緩衝材を構成す

るモンモリロナイトの層間陽イオンが、例えば Mg や K に変化し、その後他の鉱物に変質する可

能性が考えられるが、現状の解析においてはイオン交換に伴う層電荷の変化の効果は考慮されて

いない。また、このような変質は実験では観察が困難な時間スケールで生じうることから，層間

陽イオン種と変質の程度の関係について、ナチュラルアナログを対象とした研究が必要である。 
 
2.3.4  緩衝材挙動に関するナノスケールシミュレーションモデルの構築 
(1)  背景と目的 

本項では、緩衝材の膨潤や透水性などの HM 連成挙動などに関するデータの取得のアプローチ

の検討として、ナノスケールのシミュレーションモデルの構築を試みる。 
ここで、緩衝材の処分環境における長期的な物理・化学的挙動を予測するには、緩衝材を構成

する膨潤性粘土鉱物と間隙水分の相互作用について理解し、粘土含水系が所定の温度、圧力下で

どのような組織構造をとるかを知る必要がある。粘土鉱物は非常に微細かつ扁平なナノスケール

の結晶であり、粘土鉱物間の間隙も同程度に小さく複雑な形状をしていると考えられている。し

かしながら、鉱物の変形と配置、間隙構造を、顕微鏡下で直接観察することは難しく、粘土含水

系のとるナノからマイクロメートルオーダーの組織構造を明らかにするためには、理論的、数値

解析的な研究が必要となる。粘土鉱物と水和水分の相互作用や、積層した粘土鉱物間隙部におけ

る物質拡散や収着については、量子化学計算や分子動力学計算の方法を用いた原子から分子スケ

ールでの研究が活発に行われてきた。一方、緩衝材スケールでの変形や物質輸送は、連続体ベー

スのモデル化に基づき有限要素法などの数値解析手法を用いてモデル化やシミュレーションが行

われることが一般的であり、原子や分子レベルでのモデルとのスケール差は非常に大きい。その

ため、原子や分子スケールで得られた粘土含水系に関する知見を、時空間的なスケールギャップ

を考慮せずそのまま連続体スケールに当てはめることは、両者の関係についての現象論的な説明

がつけづらく、また、評価の不整合や誤差の原因となる可能性もあることから、両者の中間スケ

ール（メソスケール）におけるシミュレーションモデルを構築し、ナノスケールの微視的な物性

がメートルスケールのマクロ挙動にどのように発現するかを調べる方法が必要となる。 
このことを踏まえて、先行事業（日本原子力研究開発機構, 2018a）においては、ナノからマイ

クロメートルオーダーでの粘土含水系の挙動を調べるためのシミュレーションモデルとして、二

次元の粗視化メソスケール分子動力学（以下、「粗視化メソ MD」とする）モデルとそのシミュレ

ーションプログラムの開発を行ってきた。粗視化メソ MD は、多体粒子の運動を解く分子動力学

（MD）シミュレーションの方法であるが、水和粘土分子の単位構造を粗視化し一つの粒子（粗

視化粒子）で表現することで解くべき多体粒子系の自由度を削減し、通常の MD よりも大きな時
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間的・空間的スケールの計算を行うことを目指したものである。これにより、多数の水和粘土鉱

物が凝集、圧縮される過程や、凝集系が外力によって変形する挙動を調べることができる。先行

事業（日本原子力研究開発機構, 2018a）で開発してきた二次元の粗視化メソ MD シミュレーシ

ョンプログラムでは、水和粘土の単位構造（粗視化粒子）の持つ水分量は一定であるとの仮定の

もとでモデル化と計算を行っていた。これは、粘土含水系に水分が均一に分布し、系が平衡状態

にある場合にのみ有効な仮定である。したがって、系外から水分が供給される場合や初期水分分

布に偏りがある場合など、非平衡状態にある系の水分分布や応力状態の緩和挙動を調べる場合に

はそのような仮定は成り立たない。 
そこで本項目では、粘土含水系における水分移動を考慮することのできる粗視化メソ MD モデ

ルの構築を目的とする。このようなモデルの構築は、不飽和状態での粘土含水系の挙動、例えば、

水分の浸透に伴う膨潤応力や膨潤ひずみの発生、それらによる粘土含水系の組織構造の変化、さ

らには水分の浸透挙動への影響などを含む、水分浸透と化学-力学現象である膨潤挙動が連成し

た複雑な問題に取り組んでいくための基盤技術となると考えられ、緩衝材設計と性能評価手法を

高度化する上で有用な知見を与えることにつながることが期待される。 
 

(2)  実施内容 
本年度は、粘土含水系における水分移動を、粗視化粒子のもつ水和水分の量が時空間的に変動

することを許容した粗視化メソ MD モデルで表現することを試みた。具体的には、先行事業（日

本原子力研究開発機構, 2018a）で開発した二次元の粗視化メソ MD シミュレーションプログラ

ムに対して、以下のような方法で水分移動を考慮する機能を取り込んだ。 
 
 不均一な水和水分布を表現するために、異方的なLenard-Jones型分子間力ポテンシャルを

開発することで、粘土分子の表裏面を区別するとともに、位置によって異なる水和水の分

布を考慮することを可能とした。 
 粗視化メソMDにおいて水分移動を考慮する方法として、水分分布の変化に伴うポテンシ

ャルエネルギーの増減を基準として利用する方法を取り込んだ。この方法では、粘土分子

の集合状態や層間の膨潤状態（水分量の多寡）、液相表面の形状の影響を考慮して水分の

移動を評価することができる。ただし、本年度は、このような水分移動に影響する因子の

うち、粘土分子の相互作用エネルギーEUに起因した水分移動のみを対象とした。 
 

以上の方法で水分移動をシミュレーションする機能を実装し、粘土含水系の圧縮凝集シミュレ

ーションを行い、水分移動を「考慮する場合」と「考慮しない場合」との比較、あるいは初期水

分状態が「均一な場合」と「不均一な場合」との比較を行った（図 2.3-15）。その結果、水分移動

を考慮しない場合には、粘土層間に微細な気泡が残ること、また、積層構造が発達し、その周辺

に比較的大きな間隙が形成されることが分かった。一方、水分移動を考慮する場合には、粘土層

間の微細な気泡はほとんどなく、また、粘土分子は積層しながら屈曲し、積層構造外の間隙が大

きくなりにくくなる傾向がみられた。なお、初期水分状態が不均一な場合（水分分布に偏りがあ

る場合）には、空隙部の連結性が若干悪くなる傾向がみられた。現実には、粘土層間の小さな気

泡は、水分子の運動や粘土分子の接近によって消失すると考えられ、また、粘土が凝集した結果

として変形抵抗をもつためには、ある程度粘土分子の絡み合いが圧縮の途上で生じていると考え

られることから、水分移動を考慮する場合のシミュレーションの傾向と整合していると考えられ

る。これらの知見は、粘土含水系の現実的な組織構造を再現するためには、水分の移動を考慮す

ることが必要であることを示唆していると考えられる。 
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図 2.3-15 粘土含水系モデルを等方的に圧縮したときの挙動のシミュレーション例 

 
(3)  成果と今後の課題 

本年度は、粘土含水系の微視的多孔質構造を考慮した変形挙動の解析をひずみ及び応力制御下

において実施することを目的として先行事業で開発してきた二次元の粗視化 MD シミュレーシ

ョンプログラムについて、系外から水分が供給される場合や初期水分分布に偏りがある場合など、

非平衡状態にある系の水分分布や応力状態の緩和挙動を調べることができるように、粘土含水系

における水分移動を考慮することを可能とする機能の拡張などを行った。本年度実装した水分移

動をシミュレーションする機能では、水分移動に関して、粘土分子間の相互作用エネルギーEUの

みを考慮している。より現実的な組織構造モデルを得るためには、粘土分子と水分子の相互作用

エネルギーEH2O や、液相の界面自由エネルギーESurf も考慮してシミュレーションを行えるよう

にしていくことが今後の課題となる。そのためには、EH2Oや ESurfを、分子動力学（MD）計算を

用いて定量的に求める必要がある。また、水分移動の頻度や量を、物理化学的な根拠をもって定

量的に与えることも分子動力学計算を援用して取り組むべき重要な課題のひとつと言える。例え

ば、粗視化 MD の計算時間ステップあたりにどれだけの水分が移動しうるかといった条件は、粘

土層間水の局所的な拡散係数や粘性係数の値と整合的でなければならない。MD 計算は、これら

局所的な物性値を求め、水分子の水和や拡散挙動を詳しく観察することができるため、MD 計算

の結果を援用することで、粗視化 MD における水分移動を制御するパラメータを合理的に決定で

きる可能性がある。最後に、粘土含水系モデルとシミュレーション結果の妥当性を検証するには、

弾性係数や電気化学インピーダンスをはじめとする、実験で観測できるマクロ物性値との比較を

行うことも重要である。このようなマクロ物性値には間隙や積層構造が影響すると考えられるこ

とから、粗視化メソ MD モデルに外部から応力や電場を作用させたときの弾性係数や電気化学イ

ンピーダンスの応答をみることで、それらマクロ物性値をメソスケールの組織構造の特徴を考慮

して予想できるようになることが期待できる。 
 

粘土分子の初期状態

水分移動 ：なし
初期水分状態：均一

水分移動 ：あり
初期水分状態：均一

水分移動 ：あり
初期水分状態：不均一

段階的に等方的に圧縮
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 ニアフィールド THMC 連成挙動 
ニアフィールドはオーバーパック、緩衝材、セメント系材料などの人工バリアと、人工バリア

の設置により影響を受けると考えられる人工バリア近傍の岩盤など複数の材料から構成されてお

り、それらの劣化・変質や材料間の相互作用などにより環境条件は時間とともに変化し、バリア

構成要素の安全機能や核種移行挙動に影響を与える可能性がある。そのため、人工バリアの長期

挙動評価や環境変遷を評価する技術の開発とその評価の妥当性確認が重要となる。ここでは、こ

れまで開発されてきた過渡期のニアフィールドの THMC 連成挙動に関する現象解析モデルの妥

当性確認を目的として、原位置試験を対象とする検証解析を実施した。また、これまで開発され

てきた化学及び物質輸送と連携して処分施設の長期的な力学挙動を評価することが可能な長期力

学挙動解析コードに対して、過渡期の緩衝材の力学挙動を評価できるように拡張を行った。以下

にその検討結果を示す。 
 
2.4.1  過渡期の THMC 連成挙動に関する現象解析モデル開発 
(1) 背景と目的 

高レベル放射性廃棄物の安全評価における核種移行の初期状態の設定や、オーバーパックの腐

食寿命評価に必要となるニアフィールド環境条件に関する情報の提供を目的とし、人工バリアを

設置した時点から緩衝材が飽和に至るまでの過渡的な期間に生じる熱的作用（熱輸送、熱膨張）、

水理的作用（地下水浸透、温度勾配による水分移動）、力学的作用（応力変形、膨潤圧の発生）及

び化学的作用（物質移行、ガスの発生と消費、間隙水の濃縮希釈、鉱物の溶解沈殿など）が相互

に影響を及ぼし合いながら形成される環境を評価するための熱-水-応力-化学（THMC）連成解

析コード（以下、Couplys という）の開発が進められてきた（日本原子力研究開発機構, 2008；
2009；2010；2011；2012a；2013a；2014a；2015a）。 

Couplysにより、第2次取りまとめで示された人工バリア仕様（核燃料サイクル開発機構, 1999a）
を対象とした事例解析を実施し、ガラス固化体の放熱と人工バリア内への地下水の浸潤に伴うニ

アフィールドの化学的な環境の変化について定量的な評価が可能であることが示された。そして、

このような数値実験的アプローチが過渡期のニアフィールドで生じる複合的なプロセスを理解す

る上で有効な手法であることが確認された（日本原子力研究開発機構, 2016a；2017）。 
その後、Couplys の高度化を目指して、Couplys のシステムに組み込まれている、熱と水及び

応力変形間の連成問題を扱う解析コード（以下、THAMES という）について、緩衝材の膨潤に

よって生じる可能性のある密度変化にともなう熱特性、水理特性及び力学特性の変化を反映でき

るように改良された（日本原子力研究開発機構, 2017）。この改良された THAMES コードを用い

て、日本原子力研究開発機構が幌延深地層研究計画において実施している人工バリア性能確認試

験を対象とした熱-水-応力連成挙動の再現解析を行うことにより、モデルの適切性が確認された

（日本原子力研究開発機構, 2018a）。そして、ニアフィールドの長期挙動に関する事例解析を行

い、緩衝材が埋戻し材側へ膨出して緩衝材の密度が低下する挙動を定量的に明らかにした。この

結果の分析などを通じて、この評価技術によって安全評価における核種移行の初期条件として必

要となる緩衝材の密度分布に関する情報の提供が可能であることが示された（日本原子力研究開

発機構, 2018a）。 
上述した幌延深地層研究計画における人工バリア性能確認試験を対象とした解析評価は、2015

年 1 月 15 日に廃棄体を模擬したヒーターの加熱と緩衝材及び埋戻し材の浸潤を促進するための

加圧注水を開始してから 440 日後までのデータを対象としているが、その期間では緩衝材や埋戻

し材は飽和に至っておらず、水分や応力変形などに関わる計測値は変動中である（中山ほか, 
2015）。緩衝材が飽和に至るまでの過渡的な期間を対象とする連成解析モデルの適切性の確認の
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ためには、緩衝材が飽和して応力や変形などが定常状態となるまでを対象とする必要がある。ま

た、幌延での原位置試験は、廃棄体竪置き方式の人工バリア仕様であり、緩衝材には国産のベン

トナイトが用いられているが、ニアフィールドの長期挙動評価に柔軟に対応していくためには、

廃棄体横置き方式や、異なるベントナイトに対しても適用できる解析モデルの構築が必要不可欠

である。他方、幌延深地層研究所がある地域の地下水は、起源が過去の海水と考えられる海水系

地下水であるが、塩分を含んだ地下水が緩衝材の浸潤挙動に及ぼす影響を把握することや、それ

によって生じる熱や応力との相互作用を適切に評価することが必要である。さらに、緩衝材間隙

水中の溶存酸素などの化学成分やその酸化電位は、放射性核種の溶解度や、金属の腐食形態及び

腐食速度といったオーバーパックの腐食挙動に影響を及ぼすことが知られており（例えば、核燃

料サイクル開発機構, 1999a）、間隙水組成などの地球化学に関わる実験データとの比較を通じて

連成解析モデルの妥当性を確認していくことも重要な課題となっている。 
このようなことから、本事業では、これまでに開発した連成解析モデルを、豊富な計測データ

が得られている FEBEX（Full scale Engineered Barriers Experiment）プロジェクトにおける

原位置試験（ENRESA, 2000）に適用し、より長期の評価を通じて THM 連成解析モデルの検証

を行うとともに、廃棄体横置き方式や国産とは異なるベントナイトに対しても有効であるかどう

かの確認を行う。また、ニアフィールドにおける緩衝材の間隙水組成など地球化学を含む連成現

象の評価として、幌延深地層研究計画において実施しているオーバーパック腐食試験（中山, 2018）
を対象とした THMC 連成解析を実施する。そして、原位置試験によって計測されている緩衝材

の間隙水の pH や酸化還元電位、さらには、サンプリング試料の鉱物分析結果などの化学的なデ

ータを活用し、海水系地下水環境下における緩衝材の間隙水組成に重きを置いた連成解析モデル

の適切性の確認を行うとともに、オーバーパックの腐食挙動評価に必要となるニアフィールド環

境条件として、過渡期における緩衝材の間隙水組成などの情報を提示する。さらに、原位置試験

におけるサンプリング試料の分析結果から得られる緩衝材の変質や二次鉱物の生成などの知見に

基づき、THMC 連成モデルへの反映を視野に入れた検討を実施する。 
以上の事業計画から、平成 30 年度は、FEBEX プロジェクトにおける原位置試験（ENRESA, 

2000）における、緩衝材を設置してから 2 台のヒーターの加熱を開始するまでの 135 日間、2 台

のヒーターを加熱した 5 年間、その後、1 台のヒーターを停止させ 140 日間の冷却期間を含めた

計 2,100 日を解析評価の対象とした。また、オーバーパック腐食試験（中山, 2018）を対象とし

た THMC 連成解析の事前検討として、海水系地下水環境下での緩衝材の浸潤挙動を把握するこ

とを目的に、塩水の浸潤試験を想定した予察解析を実施した。その実施内容と成果を事項に示す。 
 

(2) 原位置試験に基づく THM 連成解析モデルの信頼性の確認 
1) 概要と目的 

FEBEX プロジェクトは、スイスのグリムゼル試験場において実施され、スペインの結晶質岩

における処分形態に従い、廃棄体を模擬したヒーターを収納した炭素鋼製のキャニスターを坑道

内に水平に設置した、廃棄体横置き方式の人工バリアの仕様を対象としている。1997 年 2 月 27
日に廃棄体を模擬した 2 台のヒーターによる加熱を開始し、5 年後の 2002 年 2 月 28 日に、その

うちの 1 台のヒーターを停止している。そして、停止したヒーターを内蔵しているキャニスター

及びその周囲の緩衝材を取り出して緩衝材の密度や水分量などの測定を行っている。その後も、

1 台のヒーターの加熱を行い、試験開始から 18 年後まで試験を継続している（ENRESA, 2000）。 
本事業においては、ニアフィールドの長期挙動評価に柔軟に対応できる THM 連成解析モデル

の構築を視野に入れ、廃棄体横置き仕様の原位置試験を対象として、より長期の評価を通じて連

成解析モデルの適切性を確認する予定である。本年度は、解析パラメータの設定及びこれまで解
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析評価事例の少ないヒーター停止後の温度環境の変化にともなう連成挙動を把握することを目的

として、緩衝材を設置してから 2 台のヒーターの加熱を開始するまでの 135 日間、2 台のヒータ

ーを加熱した 5 年間、その後、1 台のヒーターを停止させ 140 日間の冷却期間を含めた計 2,100
日を解析評価の対象とした。 

 
2) 解析条件 

本解析に用いる THAMES は、移流拡散による熱移動、飽和-不飽和浸透流に基づく地下水移

動、それに、緩衝材の膨潤変形を考慮した力学挙動を連成させた熱-水-応力連成解析コードであ

る。これまでに、国際共同研究などを通じた他の解析コードとの比較検証や、原位置試験の評価

を通じて解析コードとしての妥当性を示すデータが蓄積されてきている（例えば、千々松ほか, 
2000；Rutqvist, 2005）。 

本解析では、図 2.4-1 に示すように岩盤、緩衝材、コンクリートプラグ、廃棄体を模擬したヒ

ーター及びこれを内蔵したキャニスターを、原位置試験の形状から坑道を中心に左右対称とみな

して、1/2 の体系で、節点数 45,921、要素数 39,808 の有限要素でモデル化した。解析領域につい

ては、人工バリアの鉛直上下（z 方向）及び水平円周方向（y 方向）について、温度に対して境界

の影響が生じない距離として 25 m を確保した。 
 

 

図 2.4-1 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の解析モデル概要図 
 
熱的境界条件として、モデル z 軸に沿って上下両端面、x 軸に沿って左右両端面及び y 軸の端

面は、初期温度（12°C）での固定境界、-y 軸の端面は断熱境界とした。水理的境界条件として、

モデル上下両端面は、初期圧力水頭での固定境界（全水頭 80 mH2O）、モデル前面は不透水境界

とした。また、岩盤中の初期水圧は、坑道掘削による地下水位の低下を考慮し、人工バリアを設

置する前の坑道壁面の圧力水頭を 0 mH2Oとした坑道からの排水を想定した定常解析の結果に基
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づき設定した。力学的境界条件は、岩盤の節点変位を固定とし、それ以外の節点について、モデ

ル前面は y 方向変位固定、モデル左右両端面は、y 及び z 方向に対してスライド境界とした。初

期温度は全領域で 12°C とした。そして、キャニスターの表面温度が、計測によって得られてい

る温度と同じように推移させるために必要な発熱量をヒーターに相当する構成要素に与えた。岩

盤中には、透水係数が周辺より 1 オーダー程度大きい数 m の幅を持つ Lamprophyre dykes と呼

ばれるゾーンが存在するが（ENRESA, 2000）、これが、緩衝材の浸潤挙動に及ぼす影響が小さい

という評価結果があることから（Rutqvist and Tsang，2004）、ここでの岩盤は均一なものとし

て扱った。また、緩衝材は、圧縮成形されたベントナイトブロックを原位置で組み立てる方法に

よって設置され、ベントナイトブロック間や岩盤との間に隙間が生じている。これらの隙間が膨

潤によって消滅した際に、緩衝材の乾燥密度が 1.6 Mg/m3になるよう、ベントナイトブロックは

これよりも高い密度で製作されている（ENRESA, 2000）。ベントナイトブロックは浸潤にとも

ない膨潤して隙間を閉塞し、密度分布が全体的に均一化する方向に進むことが予想されるが（杉

田ほか, 2003）、膨潤にともなう隙間閉塞のプロセスが不明であることや、このような不連続な状

態を現在の THAMES では扱うことができないため、ここでは、緩衝材を均一なものとし、乾燥

密度を 1.6 Mg/m3で一定と仮定した。また、初期の含水比は 14.4%である。 
緩衝材の透水係数 k は、密度によって大きく変化し、FEBEX ベントナイトに対して式（2.4-

1）のような実験式が得られている（Alonso and Alcoverro, 2005）。ここで、𝜌𝜌𝑑𝑑は乾燥密度（Mg/m3）

である。前述したように、緩衝材は施工時に生じる隙間を閉塞することで設置時より密度が低下

すると予想されるが、サンプリング試料を対象とした乾燥密度の測定では、岩盤の近い部分で 1.3 
Mg/m3程度、キャニスター周辺で 1.7 Mg/m3程度であった。ここでは、サンプリング試料の平均

値な乾燥密度（1.5 Mg/m3）から、式（2.4-1）に基づき緩衝材の透水係数を設定した。 
 

𝑙𝑙𝑙𝑙𝑙𝑙𝑙𝑙 = −2.96𝜌𝜌𝑑𝑑 − 8.57    （2.4-1） 
 

緩衝材の不飽和水理特性としての水分特性曲線は式（2.4-2）で、比透水係数 Kr は式（2.4-3）
で与えた（ENRESA, 2000）。 

 
𝑆𝑆𝑟𝑟 = 0.01 + (0.99)[1 + (𝑠𝑠/35)1.43]−0.30[1− 𝑠𝑠/4000]1.5   （2.4-2） 

 
𝐾𝐾𝑟𝑟 = 𝑆𝑆𝑟𝑟3                                           （2.4-3） 

 
ここで、𝑆𝑆𝑟𝑟は水分飽和度（-）、sはサクション（MPa）である。 

温度勾配による水分移動フラックスについては、拡散係数を用いて表現する。ここでは、

FEBEX のベントナイトを対象に、円柱状の供試体（乾燥密度 1.68 Mg/m3、含水比 15.3%）の上

下両端を異なる温度で加熱し、供試体中の水分を移動させた実験結果に基づき（ENRESA, 2000）、
THAMES によるパラメータスタディ解析によって温度勾配水分移動係数を導出した。その結果、

図 2.4-2 に示すように、実験によって得られている供試体中の水分分布を再現する温度勾配水分

移動係数 DT を、2.00×10-11 m2/sK と同定した。 



2-42 

 

図2.4-2 温度勾配による水分移動試験に基づく温度勾配水分拡散係数の同定（○は実測値） 
 
緩衝材の熱伝導率λm（W/mK）及び比熱 Cs（J/kgK）については、水分飽和度𝑆𝑆𝑟𝑟（-）及び温度

T（°C）の関数として、以下の値を用いた（ENRESA, 2000）。 
 

𝜆𝜆𝑚𝑚 = 1.28− 0.71
1+exp ((𝑆𝑆𝑟𝑟−0.65)/0.1)

       （2.4-4） 

 
𝐶𝐶𝑠𝑠 = 1.38𝑇𝑇 + 732.5       （2.4-5） 

 
緩衝材の飽和時の膨潤応力𝑃𝑃𝑠𝑠（MPa）は、次式で与えた（ENRESA, 2000）。 

 
𝑃𝑃𝑠𝑠 = exp (6.77𝜌𝜌𝑑𝑑 − 9.07)        （2.4-6） 

 
ここで、𝜌𝜌𝑑𝑑は乾燥密度であり 1.6 Mg/m3で一定とした。そして、膨潤応力は飽和時に最大となり、

水分飽和度の関数として初期の飽和度から飽和に向けて線形的に増加するものとして設定した。 
以上、FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の熱-水-応力連成解析に用いた物性値を整理

して表 2.4-1 に示す。 
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表2.4-1 FEBEXプロジェクトにおける原位置試験の解析評価に用いた物性値 

パラメータ 単位 岩盤 緩衝材 
コンクリート

プラグ 
キャニスター 

真密度 Mg/m3 2.728 2.712 2.738 7.000 
乾燥密度 Mg/m3 2.700*1 1.600*1 2.300*2 7.000*2 

初期水分飽和度 - 1.00 0.57 1.00 - 
空隙率 - 0.01*1 0.41*1 0.01*2 - 

弾性係数 MPa 3.50×103*1 3.64×102 *1 2.50×105 *2 2.10×107 *2 
ポアソン比 - 0.30*1 0.35*1 0.17*2 0.30*2 
線膨張係数 - 8.21×10-6*1 1.00×10-5 *1 1.00×10-5 *2 1.00×10-5 *2 

熱伝導率 W/mK 3.6*1 
熱伝導率に関する

経験式（2.4-4）に

より設定*1 
1.88*2 200*2 

比熱 kJ/kgK 800*1 
比熱に関する経験

式（2.4-5）により

設定*1 
750*2 400*2 

固有透過度 m2 

水平方向

5.00×10-19 *1 

鉛直方向 
5.00×10-18 *1 

8.00×10-21 1.00×10-19 *2 - 

水分特性曲線 - - 
水分特性曲線に関

する経験式（2.4-
2）により設定*1 

- - 

比透水係数 - - 
比透水係数に関す

る経験式（2.4-3）
により設定*1 

- - 

温度勾配水分移動係数 m2/sK - 2.00×10-11 *2 - - 
飽和膨潤応力 MPa - 5.82*3 - - 

*1 J.Rutqvist and C.-F.Tsang（2014），*2 操上ほか（2004），*3 ENRESA（2000） 

 

3) 解析結果 

FEBEXプロジェクトにおける原位置試験を対象とした熱-水-応力連成解析結果として、温

度、水分飽和度、全応力（一例として、ⅹ方向について表示）のコンターを図2.4-3に示す。こ

こでは、岩盤及び廃棄体を模擬したヒーターとこれを内蔵するキャニスターについては非表示と

している。これより、以下の結果が得られた。 

 廃棄体を模擬したヒーターの発熱によってキャニスターを中心として緩衝材の温度が高く

なっている。緩衝材の温度は、ヒーターの加熱を開始してから 100 日後には定常状態とな

っている。 

 周辺岩盤より緩衝材中へ地下水が浸潤し、時間の経過とともに水分飽和度が上昇している

が、廃棄体を模擬したヒーターの発熱によってキャニスター周辺の緩衝材は乾燥し、1,835
日後（5 年後）においても不飽和な状態が維持されている。そして、二台のヒーターのうち

の一台を停止（1,960 日後）した後には、停止した側の緩衝材の温度が低下し、それに応じ

てキャニスター周辺での水分飽和度が上昇する方向に変化している。 

 全応力については、時間の経過とともに大きくなっており、その分布は水分飽和度の分布

と概ね一致している。そして、全応力の最大値は約 5 MPa 程度となっている。これは、岩
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盤の変形を考慮していない本解析条件において、設定した緩衝材の最大膨潤応力と同程度

の値であることから、解析によって得られた全応力の主成分は緩衝材の膨潤圧といえる。 

 

次に、温度、緩衝材の水分量の指標となる相対湿度及び全応力の計測結果と計算結果を比較し

て図2.4-4に示す。比較ポイントは、図中に示す各断面（D1、E1及びE2）における3つの観測点

（P1、P2及びP3）である。ここでは、原位置試験で得られている計測値をプロットで、解析値

を実線で示している。これより、以下の結果が得られた。 

 緩衝材中の温度の計算結果は、計測値とよく一致する結果となっている。これは、本試験の

ような 100°C 以下の条件においては、熱移動が熱伝導に支配されていることを示唆するも

のであり、正確な熱物性値を与えることで温度環境を的確に予測できることを示すもので

ある。 
 緩衝材中の相対湿度については、ヒーター近傍で低下することや、岩盤に近いほど高くな

ることなど、全体的な傾向は一致しているものの、一部に差異が生じている原因としては、

（1）ブロック間の隙間が水みちとなり、そこを通じて不均一な水の流れが生じている可能

性があること、（2）緩衝材の密度低下にともなう水理特性の変化を考慮できていないこと、

（3）緩衝材中に埋設した湿度センサーは、その精度を保つために必要となる定期的な校正

ができないため、正確な計測ができていない可能性があることなどが考えられる。なお、観

測点 E1-P3 においては、センサーの故障により計測値が得られていないものと考えられる。 
 全応力については、解析結果に比べて計測値の方が緩慢な上昇となっている。この原因は、

原位置での施工時に必要なベントナイトブロック間の隙間の存在によるものと考えられ、

隙間が閉塞するまでの間、膨潤応力は小さく推移するものと考えられる。本解析では、膨潤

によってベントナイトブロック間の隙間が閉塞するプロセスを考慮しておらず、緩衝材は

均一なものとして扱っている。このため、計測値に比べて早期に大きな値が発生する結果

となっていると考えられる。 
 

FEBEX 原位置試験における緩衝材中の温度、水分、応力に関する計測結果と解析結果との傾

向の一致は、廃棄体横置き方式や、国産以外の異なるベントナイトにおいても、熱—水—応力連成

解析モデルの THAMES で評価可能であることを示すものである。今後、5 年以降のより長期の

データを対象にモデルの妥当性の確認を行う。そして、更なる再現性の向上のためには、幌延深

地層研究計画における人工バリア性能確認試験を対象とした熱-水-応力連成解析で示したように、

膨潤などによって生じる緩衝材の密度変化にともなう熱特性、水理特性及び力学特性への影響や、

温度による力学特性への影響を考慮することが肝要であり（日本原子力研究開発機構, 2018a）、

そのためには、これら物性値の密度依存性と温度依存性に関するデータ整備が課題となる。 
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図 2.4-3 FEBEX プロジェクトにおける原位置試験の解析結果 
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図2.4-4 FEBEXプロジェクトにおける原位置試験の計測値と解析結果の比較 
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(3) THMC 連成解析モデルによる海水系地下水環境下における緩衝材の浸潤予察解析 
1) 概要と目的 

熱-水-応力-化学（THMC）連成解析コードCouplysは、前述した熱と水及び応力変形間の連成

問題を扱う解析コードTHAMESによって得られた地下水流速を用いて、不飽和時のガス化学の拡

散プログラムを付加した物質移行コードにより移流分散の計算を行い、鉱物の溶解沈殿、イオン

交換反応、酸・塩基反応、ガスの溶解や脱気などの反応を扱うことができる地球化学解析コード

PHREEQCによって緩衝材中で生じる地球化学反応の計算を行うシステムを構築している。また、

緩衝材における地球化学反応については、間隙水をモンモリロナイトの層間水とそれ以外の粒子

間隙水とに分離し、イオン交換反応は層間水によって、随伴鉱物や二次鉱物の溶解沈殿反応は粒

子間隙水との間で生じると仮定していることや、層間による保水が優先的に行われることなど、

不飽和領域における保水形態や浸潤履歴を考慮した反応モデルとなるよう精緻化が行われている

（日本原子力研究開発機構, 2009；日本原子力研究開発機構, 2010）。 

本事業においては、開発されたCouplysを用いて幌延深地層研究計画におけるオーバーパック

腐食試験のTHMC解析を実施し、試験で得られている計測データとの比較を通じて、海水系地下

水環境下での連成挙動評価の適切性の確認及びオーバーパックの腐食挙動評価に必要となるニア

フィールド環境条件に関する情報の提示を行う計画であるが、本年度は、海水系地下水環境下で

の緩衝材の浸潤挙動を把握することを目的に、塩水の浸潤試験を想定した予察解析を実施した。

Couplysでは、緩衝材中に浸潤してくる地下水と間隙水が混合し、イオン交換反応や鉱物の溶解

沈殿を考慮した地球化学反応により間隙水組成を計算し、間隙水中の塩分濃度に応じた透水係数

を用いて浸透流の計算を行うプロセスが構築されている。ここでは、このプロセスを用いた塩水

の浸潤予察解析を実施し、次年度に予定しているオーバーパック腐食試験を対象としたTHMC解

析評価で必要となる解析パラメータを取得した。 

 

2) 解析条件 
緩衝材の浸潤予察解析は、ケイ砂30wt%混合ベントナイト、乾燥密度1.6 Mg/m3、初期の水分

飽和度0.5、直径5 cm、高さ10 cmの円柱状の供試体の下面より、NaCl濃度が3%の溶液を浸潤さ

せた試験を想定した。温度は25°Cで一定、全節点変位拘束とし、熱及び応力との相互作用は考慮

しないものとした。 
緩衝材の不飽和水理特性のうち、有効水分飽和度𝑆𝑆𝑒𝑒（-）と負の圧力水頭𝛹𝛹（mH2O）の関係を

表す水分特性曲線については、次式を用いた（van Genuchten, 1980）。 
 

𝑆𝑆𝑒𝑒 = 𝜃𝜃−𝜃𝜃𝑟𝑟
𝜃𝜃𝑠𝑠−𝜃𝜃

= [1 + |𝛼𝛼𝛹𝛹|𝑛𝑛]−𝑚𝑚   m = 1 − 1
𝑛𝑛
   （2.4-6） 

 
ここで、𝜃𝜃𝑠𝑠=0.403、𝜃𝜃𝑟𝑟=0、α＝0.012、n=1.4である。また、比透水係数𝐾𝐾𝑟𝑟は、水分飽和度𝑆𝑆𝑟𝑟の関

数として、𝐾𝐾𝑟𝑟 = 𝑆𝑆𝑟𝑟3とした（日本原子力研究開発機構, 2018b）。 
物質移行に関わるパラメータについては、第2次取りまとめにおける安全評価解析に準じて、実

効拡散係数3.0×10-10 m2/s、縦分散長を0.01 mとした（核燃料サイクル開発機構, 1999a）。また、

スメクタイトのイオン交換反応（交換性陽イオン組成ZNa：51.4 meq/100g、Z2Ca：7.4 meq/100g、
ZK：0.6 meq/100g、Z2Mg：0.7 meq/100g、イオン交換反応選択係数2ZNa-Z2Ca：0.69、ZNa-ZK：
0.42、2ZNa- Z2Mg：0.67、ZNa-ZH：1.88）を考慮した（核燃料サイクル開発機構, 1999a）。緩

衝材中における方解石や黄鉄鉱などの随伴鉱物との反応及び不飽和時の気相中における酸素や二

酸化炭素などの気体は考慮せず、初期間隙水は純水を仮定した。 
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緩衝材の透水係数は、透過する溶液組成によって変化し、蒸留水に比べて人工海水など塩分を

含むことによって1オーダー程度大きくなるといった測定結果が得られている（菊池ほか, 2003）。
また、Na型のベントナイトを強制的にCa型化させた場合に、透水係数が大きくなるといった測

定結果もある（棚井ほか, 1998）。このような実験結果に基づき、透過溶液中のNaCl濃度及びモ

ンモリロナイトのカルシウム型化率と透水係数の関係は、クニゲル V1に対して式（2.4-7）から

式（2.4-9）が整備されている（木村ほか, 2010）。 
 

CaCk ems 0103.04073.03240.20914.10log ++−−= ρ    （2.4-7） 
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ここで、ρemは有効モンモリロナイト密度（Mg/m3）であり、ベントナイト中に含まれる随伴鉱物

部分を除いたモンモリロナイトと空隙で構成される乾燥密度を意味する。Cは透過溶液中の塩分

濃度（0≦C≦3.3%）、Caはスメクタイトのカルシウム型化率（0≦Ca≦100%）、Cmはモンモリ

ロナイト含有率で、ここでは50%、ρnmはベントナイト中におけるモンモリロナイト以外の鉱物の

土粒子密度で2.81 Mg/m3、ρsはケイ砂の土粒子密度で2.64 Mg/m3とした。ρeは有効粘土密度

（Mg/m3）、ρdは乾燥密度（Mg/m3）、Rsはケイ砂の乾燥質量での混合率（wt%）を表す。αは

Ca2+イオンの含有率（-）、Ca2+はベントナイトに含まれる交換性Ca2+イオン総量（meg/100g）、

Na+は交換性Na+イオン総量（meg/100g）であり、αの添字の0と100は、それぞれ、Ca型化率0%
（Na型ベントナイト）とCa型化率100%（Ca型化したNa型ベントナイト）を表す。クニゲル V1
の場合、交換性陽イオン分析結果から、α0=0.43、α100=0.92とした（木村ほか、2010）。上式よ

り、ケイ砂30wt%混合ベントナイト、乾燥密度1.6 Mg/m3の緩衝材の透水係数と浸潤溶液の塩分

濃度及びカルシウム型化率との関係は図2.4-5のようになる。 
ここでは、緩衝材の浸潤特性におよぼす間隙水化学の影響を把握するため、蒸留水を透過させ

たとした透水係数を用いた場合（case1）、3%NaClの塩分濃度を有する溶液を透過させたとした

透水係数を用いた場合（case2）、そして、3%NaClの浸潤溶液と緩衝材の間隙水が混合すること

で変化する間隙水組成に応じて、式（2.4-7）から式（2.4-9）を適用することで求められる透水係

数を用いた場合（case3）の3ケースについて浸潤解析を実施した。解析にはCouplysを用い、case1
及びcase2については浸透流解析、case3については、浸透流解析と地球化学解析とを連成させた

解析として実施した。各解析ケースの条件を整理して表2.4-2に示す。 
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表2.4-2 緩衝材の浸潤挙動におよぼす塩分濃度の影響を把握するための解析ケース 

 解析手法 透過溶液 飽和時の透水係数 
case1 浸透流解析 蒸留水 6.4×10-13 m/s*1 
case2 浸透流解析 3%NaCl溶液 1.1×10-11 m/s*1 

case3 浸透流-地球化学連成解析 3%NaCl溶液 
間隙水組成及びカルシウム

型化率により変化*2 
*1 式（2.4-7）より、緩衝材のカルシウム型化率0%とした場合の値として設定した 
*2 式（2.4-8）より、初期の陽イオン浸出量として、Na⁺が54.6 meq/100g、Ca2+が41.9 meq/100g
（核燃料サイクル開発機構、1999a）とし、初期のカルシウム型化率を0%とした 
 

 

図2.4-5 緩衝材の透水係数と塩分濃度・カルシウム型化率との関係 
 

3) 解析結果 
各解析ケースにおける水分飽和度及び透水係数の時間変化を比較して図 2.4-6 に示す。case1 及

び case2 の透水係数は水分飽和度によって、case3 の透水係数は、水分飽和度、間隙水中の塩分

濃度及びカルシウム型化率により変化するモデルである。これより、設定した透水係数が大きい

case2 の浸潤が速く、透水係数が小さい case1 の浸潤速度が遅くなっている。そして、3%NaCl
の透過溶液が、純水を仮定した緩衝材中の間隙水と混合して希釈され、3%NaCl の場合よりも透

水係数が小さくなることが予想される case3 が、他の 2 ケースの中間的な浸潤速度を示しており、

所期に想定された通りの計算結果となっている。 
図 2.4-7 は、間隙水の地球化学反応を考慮した case3 の場合のイオン交換サイトにおける NaZ

濃度と CaZ2濃度の解析結果である。グラフ縦軸は、meq/100g の単位を、間隙率 0.403、ベント

ナイトと間隙水との固液比 2779 g/L として変換した mol/m3として表示している。これより、浸

潤面よりイオン交換サイトにおける NaZ 濃度が上昇する一方で、CaZ2 濃度が低下していること

が分かる。本解析条件においては、緩衝材のカルシウム型化は生じず、むしろ、浸潤する NaCl 
溶液中に含まれるナトリウムによってスメクタイトの Na 型化が促進する結果となっている。 
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図2.4-6 緩衝材の浸潤予察解析結果 
 

 
（a）NaZ濃度               （b）CaZ2濃度 

図2.4-7 イオン交換サイト濃度に関する解析結果 
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(4) 成果と今後の課題 

本事業では、これまでに開発した熱—水—応力—化学（THMC）連成解析モデルの適切性の確認及

びニアフィールド環境に関する情報をオーバーパックの腐食寿命評価などへ提供することを目的

とし、本年度においては、（1）廃棄体横置きの人工バリア仕様や、これまで評価実績の少ないヒ

ーター停止後の温度環境の変化にともなう連成挙動を把握するためのFEBEXプロジェクトにお

ける原位置試験を対象としたTHM連成解析、（2）幌延深地層研究計画におけるオーバーパック

腐食試験を対象としたTHMC連成解析に向けた海水系地下水環境下での緩衝材の浸潤挙動を把

握するための予察解析を実施した。 

FEBEXプロジェクトにおける原位置試験のTHM解析では、岩盤からの地下水の浸潤によって

緩衝材の水分飽和度が上昇する一方で、ヒーター近傍で緩衝材が乾燥する様子など全体的な浸潤

挙動の再現が可能であり、廃棄体横置き仕様及び国産とは異なるベントナイトに対しても温度環

境や浸潤挙動の評価に対して、本解析モデルが適用できることを確認した。一方、緩衝材の膨潤

挙動については、全応力の緩慢な上昇を示す実測値に比べて解析結果は早い時期に全応力の上昇

が見られた。この差異は、実測値はベントナイトブロック間の隙間の存在に起因したベントナイ

トの不均質な密度分布の影響を受けているものの、解析モデルはベントナイトの密度を一定と仮

定しているために生じたと考える。今後は、ヒーターを停止させることによる温度変化にともな

う水分の変化や、より長期の評価を通じてTHM連成解析モデルの適切性を確認していく予定であ

る。 

一方、海水系地下水環境下における緩衝材の浸潤予察解析では、緩衝材の間隙水化学を考慮し

た地球化学との連成解析によって、より精緻な浸潤解析が可能であることや、支保コンクリート

を透過した高いカルシウム濃度の地下水が緩衝材に浸潤した場合に想定されるスメクタイトのカ

ルシウム型化と、それによる透水係数の変化を考慮した計算も可能であることを示した。今後は、

幌延地域の地下水など高い塩分濃度の溶液を用いて緩衝材の浸潤試験を実施し、本予察解析との

比較を通じて本手法の適切性の確認を実施する。さらに、幌延深地層研究計画におけるオーバー

パック腐食試験のTHMC解析を実施し、原位置試験で得られている計測データとの比較を通じて、

支保コンクリートの影響を含む海水系地下水環境下での連成挙動評価の適切性を確認するととも

に、オーバーパックの腐食挙動評価に必要となる緩衝材の間隙水組成や酸化電位などの情報を提

示していく予定である。 

 
2.4.2  ニアフィールド長期力学解析コード開発 
(1) 背景と目的 
地層処分システムを対象とする従来の安全評価では、保守的に簡略化されたモデルや保守的設

定に基づくパラメータが用いられてきた。今後の処分サイト選定段階における安全評価には、実

際のサイトの地質環境条件などを反映することに加え、様々な処分概念や設計オプション間の比

較、サイト間の優劣などが、より具体性をもって検討されると考えられる。従来の保守的な評価

モデルではサイト間やデザイン間の相違を定量的に表現することができず、より現実に即した挙

動を評価する手法が必要となる可能性がある。地層処分対象となる放射性廃棄物のうち、例えば、

TRU 廃棄物の地層処分システムの場合は、周辺岩盤、支保工、緩衝材として使用されるベントナ

イト系材料、廃棄体や坑道内部の埋戻し材として使用されるセメント系材料などの複合的な材料

で構成される。これらの材料間で多様な相互作用が生じ、これらが相互に影響しあいながら処分

場の状態は変遷していくと考えられる。この現象は、変質の促進あるいは抑制の正負のフィード

バックループを内包する非線形の連成現象であるとされる（電気事業連合会・核燃料サイクル開

発機構, 2005）。このような化学・力学・物質輸送の連成及び材料間の相互作用がもたらす非線形
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現象を評価するための複合現象評価技術の開発が進められている（例えば、日本原子力研究開発

機構, 2018a）。 
上記に示した複合現象評価技術の一部として、化学及び物質輸送と連携して処分施設の力学挙

動を評価する技術が必要となる。このような背景のもと、長期力学挙動解析コード MACBECE
（Mechanical Analysis considering Chemical transition of BEntonite and CEment materials）
の開発が進められてきた。これまで、岩盤クリープ、緩衝材の変質に伴う膨潤圧の低下、セメン

ト系材料における Ca 溶出による剛性・強度の低下とそれによるひずみ軟化挙動、金属の腐食膨

張などによりセメント系材料に割れが発生する現象などを考慮できるように開発を行ってきた

（例えば、三原ほか, 2010；平野ほか, 2016；日本原子力研究開発機構, 2018a）。 
しかしながら、MACBECE では、緩衝材施工後の再冠水挙動などの、過渡期におけるベントナ

イト系材料内部の飽和度の時空間変化によって生じる膨潤圧の発生や、それによる変形を解析す

ることができないため、処分施設の各材料及び周辺岩盤の力学的な相互作用を過渡期における力

学・変形挙動を考慮した長期までの一貫した評価ができない。 

そこで本検討では、過渡期の処分施設の力学的な状態変化を解析し、その結果から長期力学解

析を連続して解析できるようにすることで、処分施設の各材料及び周辺岩盤との力学的相互作用

を過渡期から長期まで一貫して評価できる解析システムの構築を目的とした改良を実施した。具

体的には、MACBECE に不飽和土の弾塑性構成モデルと水分特性曲線モデルを追加し、別途、水

理解析コードで計算された緩衝材内部の飽和度分布の時間変遷などの水理情報を入力して、過渡

期の緩衝材の力学挙動を解析する機能を追加した。本項では、この検討の成果を示す。 
 
(2) 過渡期の緩衝材の力学挙動の解析機能の追加 
不飽和土の弾塑性構成モデルである Se-Hardening モデル（大野ほか, 2007；Takayama et al., 

2017）及び水分特性曲線モデルである van Genuchten モデル（van Genuchten, 1980）を

MACBECE に組み込み、水理解析コードで計算した緩衝材内部の飽和度分布の時間変遷などの

水理情報を入力して水分特性曲線モデルから求めたサクションなどの情報に基づき、過渡期の緩

衝材の力学挙動を解析する機能を追加した。以下にその概要を示す。 
Se-hardening model は飽和土の弾塑性構成モデルを不飽和状態に拡張したモデルであり、有

効飽和度の増減による軟化/硬化を表現することができる。不飽和時の有効応力は以下の式（軽部

ほか, 1996）を用いている。 
 

σ’=σN + ps1       （2.4-10） 
 

ここで、σ’は有効応力テンソル、σN はネット応力テンソル、ps はサクション応力、1 はクロネ

ッカーのデルタである。ネット応力テンソル及びサクション応力は、 
 

σN=σ‐pa1       （2.4-11） 
 
ps=sSe        （2.4-12） 
 

である。ここで、 σ は全応力テンソル、paは間隙空気圧、s はサクション、Seは有効飽和度

である。弾塑性状態での応力-ひずみ関係の導出などに使用する Se-hardening model の降伏関

数 f は、飽和の弾塑性構成モデルと同じとなる。本検討では以下の式で示される修正 Cam-clay
モデルの降伏関数（Roscoe and Burland, 1968）を使用した。 
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f=MDln(p’/ p’c)+MDln[{(M2+(q/p’ )2}/M2]=0    （2.4-13） 

 
ここで、M は限界応力比、D はダイレイタンシー係数、p’ は平均有効主応力、q は軸差応力、

p’c は降伏応力である。ダイレイタンシー係数については以下の関係式で導出した。 
 

MD=(λ‐κ)/(1+e0)       （2.4-14） 
 

ここで、λ は圧縮指数、κ は膨潤指数、e0 は初期間隙比である。降伏応力 p’c は、 不飽和状態

では、 
 

p’c=ξp’sat        （2.4-15） 
 

ξ=exp{(1‐Se}nlna}      （2.4-16） 
 

で表わされる。ここで、p’sat は飽和時の降伏応力、a、n はフィッティングパラメータである。

図 2.4-8 に後述の膨潤変形試験の再現解析で用いた降伏曲面を示す。飽和状態と比較して、不飽

和状態では式（2.4-15）に従い降伏曲面が大きくなる。 
 

 
図 2.4-8 降伏曲面の概念図 

 
また、膨潤指数を以下のように表すことで不飽和から飽和に至る過程で生じるベントナイトの

膨潤挙動を表現している（Takayama et al, 2017）。 
 

κ = κ0 - (κ0 - κsat)Se
l      （2.4-17） 

 
ここで、κ0 は Se=0 での膨潤指数、κsat は Se=1 での膨潤指数、l はフィッティングパラメータ

である。 
一方、van Genuchten モデルにおけるサクションと飽和度の関係は次式で表される。 
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Smin + (Smax - Smin){1 + (vα・s)vn}-vm = Sr    （2.4-18） 
 

ここで、Smin:最小（残留）飽和度、Smax:最大飽和度、vα、vn、vm:フィッティングパラメータ、

s:サクション、Sr：飽和度である。 
図 2.4-9 に不飽和領域での MACBECE の計算フローを示す。図中の赤字が新たに MACBECE

に追加した項目である。まず、飽和度、間隙空気圧の空間分布を読み込み、水分特性曲線からサ

クションの空間分布を計算する。次に、それらの情報から計算ステップにおける飽和度、間隙空

気圧、サクションの各要素の増分を計算するとともに、サクションと間隙空気圧増分を等価節点

外力に変換する。さらに、構成モデルから飽和度変化による有効応力変化を算出し、有効応力を

更新すると共に、変化量を等価節点外力に変換する。最後に、求めたこれら等価節点外力を用い

て、全体剛性方程式を解き、応力・変形状態を更新し、次のステップに進むこととした。 
 

 
図 2.4-9 不飽和領域での MACBECE の計算フロー（赤字は今年度追加した項目） 

 

(3) 膨潤変形試験の再現解析による解析コードの妥当性検証 

ここでは、開発した解析コードの妥当性の検証を目的として、膨潤変形試験（日本原子力研究

開発機構, 2017）の再現解析を実施した。膨潤変形試験は、図 2.4-10 に示すように、圧縮成型

したベントナイト供試体に荷重を載荷し、水の浸潤にともなって変形するベントナイト供試体上

端の変位を測定し、荷重と変位量の関係を把握するものである。試験は、初期乾燥密度 1.6 
Mg/m3の供試体を用いて、4 ケースの荷重に対して実施している。試験条件を表 2.4-3 に、荷重

条件を表 2.4-4 に示す。 
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図 2.4-10 膨潤変形試験の概念図 

 
表 2.4-3 試験条件 

材 料 ベントナイト（クニゲル V1）、3 号・5 号ケイ砂 
供試体仕様 乾燥密度 1.6 Mg/m3、ケイ砂 30wt%混合ベントナイト 
供試体寸法 直径 20 mm×高さ 20 mm 
初期含水比 8.2% 

浸潤水 蒸留水 
 

表 2.4-4 荷重条件 
解析ケース名 荷重（MPa） 

CASE1 0.29 
CASE2 0.47 
CASE3 0.75 
CASE4 1.58 

 
図 2.4-11 に膨潤変形試験の再現解析モデルを示す。解析モデルは一辺 20 mm の正方形であ

り、鉛直方向に一次元的に 50 要素で構成されている。境界条件は、下端を変位固定境界、側面

を水平方向の変位固定境界、上端面を試験の荷重条件に対応した荷重境界とする。上端にかける

荷重は、0.29、0.47、0.75、1.58 MPa の 4 ケースとする。荷重を載荷した後、飽和度を上昇さ

せた。MACBECE では水理解析を行わないため、別途、不飽和土／水連成有限要素解析コード

DACSAR-UA（金澤ほか, 2008）により計算された飽和度分布の時間変遷を外部ファイルとして

読み込むことで、同試験の再現を行った。なお、本解析で対象とする膨潤変形試験は、供試体上

端から間隙空気が抜ける構造となっているため、間隙空気圧の変化は考慮せず、常に大気圧と仮

定した。 

試験溶液
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図 2.4-11 膨潤変形試験の再現解析モデル 

 
MACBECE の解析に使用したパラメータを表 2.4-5 に示す。飽和状態でのパラメータ（λ、κsat、

M、D、ν）は、標準圧密試験（菊池・棚井, 2005）及び三軸非排水圧縮試験（高治・鈴木, 1999）
を基に決定した。不飽和状態におけるパラメータ a、n は、静的締固め圧力 20MPa の締め固め曲

線（千々松ほか, 1999）を基に決定した。不飽和状態におけるパラメータ κ0 、l については、別

途膨潤圧試験を想定した解析を実施し、生じる膨潤圧が実験で得られている膨潤圧と同等の値と

なるように設定した。水分特性曲線については、既往の研究（核燃料サイクル開発機構, 1999a）
で用いられているパラメータを使用した。 

 
表 2.4-5 解析パラメータ 

 パラメータ 
力学（飽和） λ  :0.125 κsat0  :0.09 M  :0.63 ν  :0.1  
力学（不飽和） κ0  :0.043  a  :35 n  :1.3 l  :1.0  

水理 
（水分特性曲線） 

va :0.008 vm :0.375 vn :1.6 Smin :0 Smax :1.0 

初期条件 e0  :0.6875 Sri  :0.322  
 

図 2.4-12 に DACSAR-UA により計算された飽和度分布の時間変遷を示す。下端から飽和度が

上昇していることが分かる。図 2.4-12 に示した飽和度分布の変遷を読み込み、MACBECE によ

り計算した体積ひずみ分布を図 2.4-13 に示す。図 2.4-5 は CASE1 と CASE4 の結果であり、体

積ひずみは膨潤を正、圧縮を負として表示している。載荷終了時では、CASE1 よりも載荷荷重の

大きい CASE4 のほうがより圧縮された状態となっている。その後、飽和度が上昇していくに伴

い、下端から順番に CASE1 では膨潤した領域が、CACE4 では圧縮した領域が広がっていくの

が確認できる。 
 

 

    
初期状態 2 日後 4 日後 7 日後 

図 2.4-12 飽和度分布の時間変遷 

飽和度一定
32.2％

載荷

飽和度増加
32.2％
↓

100％

載荷

20mm

20mm

荷重載荷過程 吸水過程
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 初期状態 
（載荷終了時） 

2 日後 4 日後 7 日後 

図 2.4-13 CASE1 と CASE4 の体積ひずみ分布（圧縮を負として表示） 
 

吸水時（飽和度上昇時）の上端の変位量を図 2.4-14 に示す。変位量は正が膨潤、負が圧縮を

表す。図中には実験データも併せて示している。載荷する荷重が大きい場合は圧縮挙動が生じ、

載荷する荷重が小さい場合は膨潤挙動が生じる傾向を計算でも再現できている。また、飽和度上

昇により生じる変位量も概ね実験を再現できているが、その絶対値には差異が認められる。ベン

トナイト系材料の室内試験結果にはばらつきがあることが知られており（棚井ほか, 2010）、今

回の解析と実験の変位量の相違はそのばらつきの範囲内とみなせる可能性もある。その確認に

は、同じ荷重条件で複数試験を実施するなどによりばらつきの範囲を把握する必要がある。 
図 2.4-15 に試験終了後の荷重と乾燥密度の関係を示す。図中には膨潤圧試験から得られた膨

潤圧と乾燥密度の経験式（菊池・棚井, 2005）も示す。実験では、乾燥密度 1.6 Mg/m3の緩衝材

の膨潤圧より載荷圧の小さい Case1 と Case2 では体積膨張、膨潤圧より載荷圧の大きい Case3
と Case4 では体積圧縮が生じているが、解析でもこの傾向を再現できていることが確認でき

る。また、Case1～Case4 の載荷圧は、それぞれ乾燥密度が 1.27、1.49、1.67、1.85 Mg/m3の

膨潤圧と同等の荷重であるが、試験終了時の乾燥密度と載荷圧の関係は、膨潤圧試験から得られ

ている乾燥密度と膨潤圧の関係式と一致するところまでは変形しておらず、解析においても同様

の傾向が表現できている。 
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図 2.4-14 吸水時の変位量の時間変化 

 

  
図 2.4-15 試験終了時の荷重と乾燥密度の関係 

 
(4) 成果と今後の課題 
本検討では、MACBECE に不飽和土の弾塑性構成モデルと水分特性曲線モデルを追加し、外部

の水理解析コードで計算した緩衝材内部の飽和度分布の時間変遷などの水理情報を入力して、過

渡期の緩衝材の力学挙動を解析する機能を追加した。追加した機能については、膨潤変形試験の

再現解析により緩衝材の飽和度上昇に伴う変形挙動を概ね再現できることを確認した。本検討で

MACBECE に導入した不飽和土の弾塑性構成モデルは、飽和時には飽和土の弾塑性構成モデル

に帰着するため、不飽和状態から飽和後の挙動までを連続的に取り扱うことが可能である。これ

により、処分施設の各材料及び周辺岩盤との力学的相互作用を過渡期から長期まで一貫して評価

することが可能となった。表 2.4-6 に MACBECE で取り扱い可能な力学現象をまとめる。今後

は、過渡期の緩衝材の力学挙動を解析した結果を、飽和後の初期状態として使用した処分施設の

長期力学挙動解析を実施し、過渡期の緩衝材の力学挙動が処分施設の長期の力学挙動に与える影

響を検討していく予定である。 
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表 2.4-6 MACBECE で取り扱える力学現象 

 
 

  母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価 
2.5.1  背景と目的 

処分場建設時には、湧水抑制対策としてセメント系材料を用いたグラウチング施工が行われる

ことが想定される。セメント系材料は、人工バリア材料のみならず、周辺岩盤に化学的影響とし

て変化を生じさせ天然バリアの性能を低下させることが懸念される。これまで、セメント系材料

による周辺岩盤への影響に関する研究が国内外で行われているが、特に亀裂性媒体においては物

質移行を促進もしくは遅延する両ケースの研究事例が報告されているなど、その影響を定量的に

評価するために必要な知見が得られているとは言い難い（Steefel and Lichtner, 1994；Bateman 
et al., 1998；1999；Soler, 2003 など）。 
特に、実際の地下環境におけるグラウト材料そのものの変遷やセメント系材料による周辺岩盤

への影響に関する知見は乏しいと言える。また、セメント由来による高 pH 地下水（アルカリプ

ルーム）が坑道周辺の処分システムに影響を与える懸念もあることから、その解明とモデル化が

必要である。 
これまで、複数の異なる構成材料からなるニアフィールドの状態変遷の評価のため、様々な解

析モデルが構築されている。ここでは、それらのモデルの高度化のため、実際の地下施設でのグ

ラウト施工事例を対象に試験・分析などを実施し、母岩中のアルカリプルームの反応輸送解析モ

デルの構築に取り組むこととした。 
 
2.5.2  実施内容 

原子力機構東濃地科学センター瑞浪超深地層研究所では、地層処分研究開発における地層科学

研究の調査技術開発及び評価のため、深度 500 m までの立坑と水平坑道を整備しているが、坑道

周辺の地質環境の変化を把握するために定期的に地下水を採水して分析するとともに、坑道掘削

にあたって湧水抑制対策のため普通ポルトランドセメント（OPC）をグラウト材として注入した

グラウチング施工を実施している箇所がある。そこで、原位置におけるセメント系グラウト材料

の変遷とその周辺岩盤への影響について理解すると共にこれらの概念モデルの構築を目標として

これまで研究を進めてきた。 
既往の研究としては、特にグラウチング施工をした深度 300 m 研究アクセス坑道を対象とし

て、試料を採取して分析した結果、施工後 3 年程度のグラウト材料が炭酸化（方解石化）しつつ

あることが確認された（日本原子力機構開発機構, 2016a）。また、グラウト材料の初期状況を把

期間 MACBECEで取り扱う
力学現象例

化学反応解析からの
入力情報

水理解析からの
入力情報

処分施設
建設・操業時

・岩盤の掘削による応力変化
・岩盤クリープ
・支保工による岩盤の支持

処分施設
閉鎖後

・過渡期の緩衝材の力学挙動
・岩盤クリープ
・金属の腐食膨張
・変質によるセメント系材料の
強度・剛性変化
・セメント系材料のひび割れ
・変質による緩衝材の膨潤性
の低下

・セメントの溶脱

・スメクタイト部分
密度，交換性ナトリウ
ム率変化

・飽和度分布
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握のためのセメント供試体の作製・観察や、施工後約 3 年と約 7 年経過したグラウト材料コア試

料の採取・観察を実施し、グラウト材料はセメント供試体に比べて早い時期から中性化が進行し

ている可能性や、坑道を解放している段階ではグラウト材料による周辺岩盤への化学的影響が生

じ難い可能性があることが考えられた（日本原子力研究開発機構, 2017）。さらに、既存試料を用

いた通水箇所及びその周辺の鉱物種の分布やグラウト材料・岩盤の変遷を把握するために地下水

の水質分析や顕微鏡観察を実施するとともに、グラウト材料及び岩盤の変遷を把握する通水試験

により、グラウト材と岩盤との相互作用メカニズムに関する情報の拡充と概念モデルの構築を実

施した（日本原子力研究開発機構, 2018b）。 
平成 30 年度は、これまでの成果を踏まえ、原位置地下水水質の変遷の継続的な把握のための

地下水の水質分析や、より実環境に近い状態で長期間の通水試験を行った。また、先行事業（日

本原子力研究開発機構, 2011；2012a；2013a；2014a；2014b）で構築された、亀裂性岩盤にお

けるセメントと岩石との反応・物質輸送特性変化の評価手法と瑞浪における原位置データなどを

活用して、ニアフィールド母岩を対象とした評価手法の高度化に向けた研究アプローチを検討し

た。 
 
(1)  地下水水質の変遷 

グラウチング施工（2008 年 11 月に施工）を実施した深度 300 m 研究アクセス坑道における水

質の変遷を把握するため、図 2.5-1 に示す A-SP-198 号孔及び 199 号孔から地下水を採水して分

析した。両孔とも坑道掘削前にプレグラウチング施工を実施した区間内に存在している。図 2.5-
2 にグラウチング施工以降の pH 及び Ca2+の分析結果を示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2.5-1 地下水採水場所        図 2.5-2 地下水中 pH 及び Ca2+の変遷 

（深度 300m 研究アクセス坑道） 
 
水質分析結果から、2017 年～2018 年の Ca の濃度変化は、2016 年（施工後 7 年）以降の Ca2+

が増加から減少に転じた期間における変動の範囲内とみられる。一方、pH が施工後 8 年（2017
年）から上昇するといった変化が確認できる。これまでの研究でグラウト材と岩盤との相互作用

メカニズムの変遷に係る概念モデルを示しているが（日本原子力研究開発機構, 2018b）、pH の上

昇理由として、地下水中の炭酸水素イオン（HCO- 
3 ）とグラウト材中のポルトランダイト（Ca(OH)2）

の溶出による Ca2+との相互作用において方解石（CaCO3）密集層がある程度形成されたことによ

り、地下水中の OH-の消費が減って、元の高い pH の状態に戻りつつあることなどが考えられる。

来年度も継続して分析し、グラウチング施工による地下水水質の長期的な変遷を把握する。 

Ca2+濃度増加量 Ca2+濃度増加量 
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(2)  通水試験 

グラウト材と岩盤について地下環境における変遷及び相互作用の把握を目的として、セメント

硬化体と岩盤の供試体の間に地下水を通水する試験を実施するとともに、通水後の供試体の観察・

分析として偏光顕微鏡観察やエネルギー分散型 X 線分析装置付きの走査型電子顕微鏡（SEM - 
EDS）による観察・分析を行った。 
試験に用いた岩盤の供試体としては、深度 300 m の研究アクセス坑道で採取した岩石（A-3 孔）

を用いた。これを縦 40 mm×横 20 mm×厚さ 5 mm に切り出し、この岩石供試体の面と同一の

不陸を有するようにセメントペースト（水セメント比（W/C）は 1.0）を接合して硬化体を作製し

た。その後、両供試体を剥離して両者間の片側に薄片上の酸化アルミニウムスペーサーを用いて

100 μm 幅の開口部を形成して固定した。この開口部に深度 300 m 予備ステージ 09MI20 号孔の

区間 3 から採取した地下水を 60 日通水した。 
通水状況を図 2.5-3 に示す。先行事業においては同様の通水試験を 30 日行い、通水部分に方解

石の析出が確認されたが（日本原子力研究開発機構, 2018b）、方解石を構成する炭酸（CO- 
3 ）の

由来として、大気中に含まれる CO2の影響が否定できないこと、実際のグラウチング施工箇所の

地質環境は還元環境が想定されることから、今回は試料通水部をアルゴン（Ar）パージしたグロ

ーブボックス内に供試体をセットし、下部から上向流で通水することとした。 
給水量はポンプなどで調整し、ポンプ給水による脈動など低減しつつ、約 50 mL/h の一定流量

で給水した。通水する地下水については循環させていない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2.5-3 通水試験状況（左：試験状況の写真、右：供試体設定のイメージ） 
 
通水後の水質変化を図 2.5-4 に示す。0 日は通水前の水質を示す。K や Ca、全炭素（T-C）は、

通水直後に濃度が上昇後、通水前の濃度に減少して安定した。pH は、7.3～8.4 の間で変動した。

Na は、通水 20 日後に減少した後に通水前よりも増加した。 
通水後の供試体から、通水側から約 5 mm 付近の箇所から薄片を作製して、偏光顕微鏡観察と

SEM による表面分析を行った。岩石薄片の作製にあたっては、セメント部及び岩石部の接合部も

含めて観察できるようにした。図 2.5-5 に偏光顕微鏡観察結果を示す。セメントと岩石の通水側

には炭酸塩鉱物（矢印：平行ニコルで透明、直交ニコルで明るい色調）の析出が認められた。析

出量は、開口幅の大きい部分より小さい部分、岩石側よりセメント側で多い傾向が認められた。 
  

通水側 

セ メ ン ト 

岩 石 

Ar 
パージ 

15mm 5mm 

40mm 

排水側 

瑞浪の地下水を下部から上向流で通水 

岩石 セメント 

20mm 
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図 2.5-4 通水後の水質分析結果 
 

 

 
図 2.5-5 偏光顕微鏡観察結果 

（上図の枠内拡大が下図、下図矢印付近に炭酸塩鉱物とみられる析出物を確認） 
  

500 µm 

セメント 

岩石 

通水部 

100 µm 

開口部 

平行ニコル 直交ニコル 

平行ニコル 直交ニコル 
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 次に、偏光顕微鏡観察に供した鏡面研磨薄片に炭素を蒸着した後、観察及び分析を行った。観

察には、走査型電子顕微鏡（SEM：日本電子製／JSM-IT300HR）を用い、セメント部の溶脱状

況や開口部に生成した鉱物に着目して、反射電子像観察を実施した。観察時の加速電圧は 15 kV、

報告画像は反射電子像とし、観察倍率は適宜調整した。また、SEM に付属するエネルギー分散型

スペクトル検出装置（EDS：日本電子製／JED2300）を用い、セメント中の Ca の溶出などを視

覚的にとらえるため EDS 面分析を行った。使用した機器の仕様を表 2.5-1 に示す。 
図 2.5-6 に SEM 観察結果を示す。左図枠内をより高倍率に観察した結果を右図に示している

が、偏光顕微鏡での観察結果と同様に、析出物がセメントの通水側に確認された（矢印部分）。こ

の析出物について定量分析を実施した結果、CaO が確認されたことから、CaCO3と想定された。

先行事業での 30 日間の通水試験ではセメント中にいくつかの空隙が確認されたが（日本原子力

研究開発機構, 2018b）、今回の通水後のセメントは比較的均質で緻密であった。 
 

表 2.5-1 SEM-EDS 観察仕様 

装置名 日本電子製 JSM-IT300HR、JED2300 

加速電圧 15 kV 
試料傾斜角 0° 
試料前処理 研磨加工 

 

 
 

図 2.5-6 SEM 観察結果 
 
図 2.5-7 に EDS 面分析として、N、Mg、Al、Si、S、K、Ca の結果を示す。それぞれの元素の

特性 X 線強度に応じた疑似カラー画像で示した。なお、強度の低い方から、黒→青→…→赤→白

で示してある。通水部のセメント側及び岩石側の両側で、前述の定量分析結果から想定された

CaCO3に起因すると想定される Ca の濃集帯が確認された。また、通水によるセメントからの Ca
の溶脱が懸念されたが、通水部付近を中心とした Ca の濃度低下は明瞭には確認されなかった。 
  

セメント 

通水部 

（左図黄色枠内拡大図） 

析出物 

セメント 
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図 2.5-7 EDS 面分析結果 

N
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以上の試験結果から、地下水通水によるセメント系材料と岩盤との相互作用について考察する。

セメント中の Ca の形態に着目すると、一般的に全 Ca 中の 25%が Ca(OH)2、75%が C-S-H に含

まれるという知見があるとともに、Ca(OH)2の方がC-S-Hよりも溶解性が高い（横関ほか, 2002）。
また、Ca(OH)2 と HCO- 

3 との反応に関する知見（柴田ほか, 2002）や、通水後の水質として pH
が大きく上昇しなかったこと、通水する供試体を Ar パージした状態として大気中の CO2の影響

を排除していることを踏まえると、下記反応が想定される。 
 

Ca(OH)2→Ca2++2OH-                     （2.5-1） 

Ca2++OH-+HCO- 
3 →CaCO3+H2O           （2.5-2） 

 
これにより、通水部に方解石が析出したことや、水質分析結果についても通水直後を除いて大

きな増減が見られなかったことを踏まえると、上記の反応は通水後 4 日までに起こった後、方

解石の層が形成されることで地下水とセメントとの接触が遮断され、セメント内部の溶脱や変質

が抑制されたと考えられる。なお、方解石の形成としてセメント内部に CO2が拡散して炭酸化

する知見（豊村ほか，2013）もあり、方解石の層が通水側だけでなくセメント側でも形成され

る可能性が考えられることから、方解石層形成メカニズムを把握するための分析方法などについ

て今後検討を進める。 
 今回の通水試験を踏まえて、施工直後や施工後における化学反応を追加した概念モデルを図

2.5-8 に示す。 

 
図 2.5-8 グラウチングに伴うグラウト材と岩盤との相互作用メカニズムの 

変遷に係る概念モデル 
 
(3)  亀裂性岩盤を対象とした母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価 
コンクリート支保や TRU 廃棄物の充填材などに使用されるセメント系材料は、長期のうちに

地下水に溶出してアルカリプルームとなり、岩盤中を移動するとともに、化学反応によって岩石

中の固相及び液相（地下水及び岩石中の間隙水）の性状を変化させる可能性がある。これらの変

化は、天然バリア中の核種移行挙動に影響を及ぼし、その結果、母岩が有するバリア性能の長期
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健全性を阻害する可能性がある。そのため、ニアフィールド環境の長期変遷を評価するための解

析技術の構築においては、アルカリプルームの移動と岩盤との化学反応によって生じる固相及び

液相の変化の連成現象を適切に扱うことが可能な反応輸送解析モデルの開発が求められている。

既往の検討（例えば、電気事業連合会・核燃料サイクル開発機構, 2005）において、主として計算

負荷などの制約から用いられている均質な連続体を仮定した近似的なモデルは、特に、亀裂性岩

盤を対象とする場合には、アルカリプルームの影響に関する時間・空間スケールを概略的に把握

する上では有用なものの、以下の観点から、必ずしも実際の現象を的確に表現するものではない

と考えられる。 
 
• 岩石の化学的変質による地下水流動の変化など（連成現象）の取り扱い：アルカリプルーム

と岩石の反応により、岩石中の鉱物の溶解及び二次鉱物の沈殿が生ずる可能性がある。二次

鉱物の沈殿が初生鉱物の溶解に対して卓越する場合では、岩盤中の亀裂や間隙の閉塞が、逆

に溶解が卓越する場合では、岩盤中の亀裂や間隙の開口によって地下水流動場や物質移動特

性が顕著に変化する可能性がある。これに対して、前出の近似的なモデルでは初期の水理や

物質移動特性などを固定しているため、このような連成現象を予測することができない。こ

のことは、従来の検討結果がアルカリプルームの影響を的確に表現していない可能性がある

ことを示唆するものと考えられる。 
• 岩盤中の不均質性の取り扱い：天然バリア機能を期待する岩盤中には種々の透水性をもつ亀

裂が分布しており、近年の安全評価では、不均質かつ不連続な地下水流動場での核種移行を

想定したモデル（亀裂ネットワークモデルなど）が使用されている。セメント系材料に由来

するアルカリプルームについても、同様の地下水流動場を移動して地下水及び岩石と反応す

るものと考えられるが、その不均質性及び不連続性が考慮されていない近似モデルでは、核

種移行のクリティカルパスとなる透水性亀裂によって遠方まで移行する効果を考慮していな

いため、アルカリプルームの予想される影響範囲は廃棄体付近に留まるといった過小評価と

なる可能性が否定できない。 
 
 ここでは、ニアフィールド母岩を対象とした評価手法の構築に向けた、上記に示した観点から

の研究アプローチの検討として、アルカリプルームと岩盤の相互作用に関するナチュラルアナロ

グの検討事例などを参考としつつ課題を抽出すると共に、抽出された課題の解決に向けた予察的

解析を実施した。岩盤としては、上記に示した現状の問題点が顕在化する可能性が高い亀裂性岩

盤を対象とした。本項目ではこの検討の成果を示す。 

 
1)  母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価手法の構築に向けた課題の抽出 
 本事業の先行事業である「セメント材料影響評価技術高度化開発」（平成 23 年度～26 年度）で

は、セメント材料に由来する高アルカリプルームと周辺岩盤との相互作用について、花崗岩の人

工亀裂への模擬セメント反応水の通水実験や通水後試料の分析などを行うと共に、この結果によ

り得られた、二次鉱物の沈殿による亀裂の閉塞挙動の再現解析などを通じて、地球化学モデルと

修正三乗則に基づく透水量係数評価式を組み込んだ化学-物質輸送連成モデルを構築した（日本原

子力研究開発機構, 2012b；2013b；2014b；2015b；2015c）。このような岩盤とアルカリプルー

ムの反応問題において想定される現象相関を整理した結果を図 2.5-9 に示す。セメント溶出成分

などの化学物質の供給によって岩石が変質することが既往の天然現象の観測事例（例えば、亀井

ほか, 2005 など）や室内実験の結果（例えば、日本原子力研究開発機構, 2014b など）などにおい

て示されているが、これによる変質の影響や程度及びその範囲については、化学反応とそれによ
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る物質輸送特性に跨る正負のフィードバックループのバランスによって影響を受けると考えられ

る。正のフィードバックループとは、図 2.5-9 の赤線で示されている、マトリクス中の鉱物や亀

裂充填鉱物の溶解が溶質の移動を促進することによって変質を加速する経路によって表される。

また、負のフィードバックループとは、青線で示されている、二次鉱物の沈殿が溶質の移動を抑

制することによって変質を制限する経路によって表される。 
  

 

図 2.5-9 岩盤におけるアルカリプルームの輸送に対する現象相関の整理結果 
 

しかしながら、アルカリプルームと亀裂性岩盤の反応輸送に関するナチュラルアナログの解析

事例などの結果（例えば、Watson et al., 2016）から、ニアフィールド岩盤で亀裂のネットワー

クが発達する数十メートルスケールにわたり、アルカリプルームの影響が生じる可能性は極めて

低いと考えられることから、以下のような課題への対処方策を検討することを優先してモデル開

発を進めることが有効であると考えられる。 

 

単一亀裂スケールにおける二次元的な不均質性がもたらす影響に関する課題 

 上記で示したような連成現象に加えて、岩盤中の不均質性の影響をアルカリプルームの反応輸

送挙動評価に取り入れるには、岩盤中の亀裂の面が二次元的な広がりを持つものであり、亀裂内

部やその近傍の局所的なスケールで二次鉱物の沈殿により閉塞が生じても、そこを迂回すること

により、地下水流動が継続する可能性を考慮することが必要となる可能性がある。このような二

次元断面における地下水流動の概念を図 2.5-10 に示す。 

このような、二次元断面における岩盤の不均質性がアルカリプルームとの相互作用に及ぼす影

響は十分考慮されていない。先行事例で用いられたモデルは、亀裂面に直行する二次元断面を対

象に、亀裂とその周辺の岩石マトリクスから構成される二重空隙モデル（例えば、日本原子力研

究開発機構, 2014b）などによる評価が行われており、亀裂面内の二次元的な広がりはモデルに組

み込まれない。亀裂ネットワークモデル全域へのアルカリプルームの影響が否定しきれない場合

には、正負のフィードバックループを考慮したアルカリプルームの反応輸送解析をできる亀裂ネ

ットワークモデルと組み合わせてモデルを構築し、その影響を評価する必要がある。 

セメントと反応した
地下水の供給

割れ目内のセメント
溶出成分の移流

セメント溶出成分の
マトリクス拡散

岩石中の
鉱物の溶解

岩石溶出成分の
マトリクス拡散

マトリクス間隙率の
増大

マトリクス中の
二次鉱物の沈殿

岩石溶出成分の
割れ目・マトリクス間の拡散

割れ目内での
二次鉱物の沈殿

岩
盤
中
の
割
れ
目

岩
盤
マ
ト
リ
ク
ス

割れ目内の岩石
溶出成分の移流

アルカリプルーム
と岩石の反応

拡散係数の増大

拡散係数の減少 マトリクス間隙率の
減少

拡散係数の減少

拡散係数の減少反応物質の供給

割れ目透水量係数の低下

反応物質の供給

割れ目透水量
係数の低下

反応物質の供給

割れ目内の
充填鉱物※の溶解

余剰の反応生成物の供給

拡散係数の増大

※セメントとの反応によって析出した二次鉱物ではなく、初期から割れ目内に存在する充填鉱物を指す
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図 2.5-10 処分坑道周辺岩盤において二次鉱物による閉塞部を迂回する地下水流れの概念 
 

亀裂内部への二次鉱物沈殿による岩石マトリクスへの移行挙動への影響に関する課題 

二次鉱物の沈殿による岩盤中の亀裂閉塞による移流の制限及び亀裂表面付近の間隙閉塞による

マトリクス拡散の抑制のうち、亀裂閉塞の進展が抑制される場合や、閉塞に寄与した沈殿物が再

溶解する場合には、アルカリプルームの影響範囲は、反応速度や閉塞部の長期的安定性などに関

して不確実性が残される可能性が有ることから、性能評価の保守性の観点からは、特に前者（亀

裂の閉塞）を保守的に無視し、後者（マトリクス拡散の抑制）のみを想定した代替的な評価手法

を準備することが必要となる可能性がある。この場合、アルカリプルームの影響範囲は亀裂ネッ

トワークのスケールに及ぶものと考えられるため、同じ岩盤領域を対象とした核種移行解析と整

合的な手法（特に不均質性や不連続性の表現）を用いることが必要となる。高アルカリ性水溶液

とアルミノ珪酸塩鉱物との相互作用に関するナチュラルアナログである、ヨルダンのマカーリン

地域で産出する天然セメントに由来するアルカリプルームと岩石との相互作用に関する解析事例

（Watson et al., 2016）では、亀裂内での二次鉱物沈殿について、沈殿物が局在的に分布するこ

とを無視して一様に亀裂内部に存在すると仮定して多孔質媒体（連続体）で近似する従来のモデ

ルと、亀裂表面に薄層として生成することを仮定したモデル（Armoring モデルと呼ぶ）の 2 つ

のモデルオプションによる評価が行われている。このようなモデルの概念を図 2.5-11 に示す。 
前述の先行事業における検討では、上記のようにマトリクス拡散が抑制される可能性があるこ

とを考慮して、亀裂表面で沈殿した二次鉱物により間隙が閉塞する状態を想定して、ニアフィー

ルド岩盤でのマトリクス拡散による遅延効果を無視した核種移行解析を行い、これによる線量へ

の影響を例示している（日本原子力研究開発機構，2015b；2015c）。しかしながら、本項 1)の冒

頭で示した、アルカリプルームと岩石の相互作用に関する化学-物質輸送連成モデルでは、このよ

うな現象は考慮されておらず、今後の検討が必要である。 
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図 2.5-11 マカーリンにおけるアルカリプルームと岩石の相互作用を対象とする 

亀裂内部での二次鉱物沈殿に関するモデルの概念 
 
2)  母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価手法の開発の課題解決に向けた試解析 

1)項で示した 2 つの課題のうち、「単一亀裂スケールにおける二次元的な不均質性がもたらす

影響に関する課題」については、図 2.5-10 で示したような、処分坑道周辺岩盤において二次鉱物

による閉塞部を迂回する地下水流れを考慮できるモデルの構築に向けて、まずは、簡易的なモデ

ルにより閉塞部を迂回するような挙動がどのような条件の組み合わせで起こるかなどを把握する

ことが重要となる可能性がある。ここでは、上記のような解析を行うための簡易的なモデルを構

築することを目的として、二次元平行平板で単一亀裂を表現する単純化したモデルによる予察的

な解析を行った。この結果を以下に示す。 
化学物質輸送解析ツール QPAC（Quintessa Ltd., 2013）を用いて作成した準三次元の解析モ

デルの概念図を図 2.5-12 に、本モデルに用いた透水係数の設定値を表 2.5-2 にそれぞれ示す。こ

のモデルは亀裂の中央で面対称（図の z 軸方向）であると仮定している。地下水の流れについて

は、亀裂面内を降水系高 pH 型地下水（FRHP）（核燃料サイクル開発機構, 1999b）が図 2.5-12
に示した方向に流れるものとし、流速については、流れ方向に動水勾配の境界条件を課すことで

設定した。また、亀裂の開口幅は 50 μm とした（モデル上は亀裂開口部の中央面で面対称を仮定

し、その半分の 25 μm をモデル化している）。水理学的な分散挙動については解析モデルの単純

化のため無視した。動水勾配としては 0.001 と 0.01 の 2 パターンを対象とした。 
 

 

図2.5-12 亀裂を二次元平行平板と仮定した準三次元モデルの概念 

Armoringモデル多孔質媒体（連続体）モデル

亀裂内部
に沈殿した
二次鉱物

岩盤マトリクス
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表2.5-2 準三次元モデルによる解析における透水係数の設定値 

 透水係数 [m/s] 備考 

コンクリート 4.34 × 10−9 × (
𝜃𝜃3

(1− 𝜃𝜃)2) 
コゼニーカルマンの式に基づき、間隙率の関

数として設定 

亀裂面内 ρg/12μ × (2b ×
θ
θ0

)2 
三乗則に基づき、間隙率などの関数として設

定 
岩盤マトリクス 1 × 10−12  

※ρ：密度[Mg/m3]、μ：粘性係数[Mg/m/s]、g：重力加速度[m/s2]、b：開口幅[m]、 
θ：間隙率、θ0：初期間隙率 

 

解析結果の一例として、間隙率とpHの変化及びダルシー流速の変化を図2.5-13と図2.5-14にそ

れぞれ示す。10年後の段階では、間隙率とpHのいずれについても、上流側から下流側にかけて一

様にコンクリートから溶出したアルカリによる影響（pHの上昇及び間隙率の低下）が認められた

が、時間が経過するにつれて、下流側においてその影響範囲（セメントマトリクスからの距離）

が拡大する傾向が認められた。また、図2.5-13の間隙率の結果では、亀裂の上流側から二次鉱物

の沈殿が始まり、時間の経過とともに沈殿する領域が下流側へ拡大する傾向が認められたが（亀

裂内部で沈殿が生じた領域を図中の点線で示す）、沈殿により間隙率が減少した領域はコンクリ

ートのごく近傍に限られており、二次元的な亀裂平面の全域が閉塞されるには至らなかった。こ

のため、上流側から亀裂内部に供給される地下水の流れが、亀裂内部への二次鉱物の沈殿によっ

て遮られることはなく、動水勾配の方向に直行する方向（図2.5-14中のy方向）へも流れが生じる

挙動が認められた。このことは、コンクリートのごく近傍の亀裂内部で二次鉱物が生成すること

により閉塞された領域もしくは亀裂開口幅の減少により透水性が低下した領域を迂回して下流側

へ移行する流れが生じたことを示唆していると考えられる。このような傾向は、動水勾配0.001の
ケースでも同様であった。 
今後は、地下水の流速や化学組成などのパラメータについて、閉塞部を迂回するような挙動が

どのような条件の組み合わせで起こるかなどを把握することが重要となる可能性がある。また、

図 2.5-10 に示したような処分坑道を対象とする解析を行う場合には、アルカリソースとして想定

される、コンクリート支保などのセメント系材料の量と上記の閉塞部を迂回する挙動が生じる条

件との関係を把握することも重要となる可能性がある。この場合には、セメント系材料は緩衝材

などの人工バリア材料との相互作用により消費される影響も考慮する必要があるため、第 4 章で

検討する複合現象評価との連携を考慮することも必要であると考えられる。 
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図2.5-13 準三次元モデルによる間隙率及びpHの評価結果（動水勾配0.01の結果の例） 
 

 

図 2.5-14 準三次元モデルによるダルシー流速の評価結果（動水勾配 0.01 の結果の例） 
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2.5.3  成果と今後の課題 
 実際の地質環境に近い形で CO2の影響がない還元環境下において、セメントと岩石の相互作用

を把握するための通水試験を実施した。両供試体の観察や通水後の水質分析結果を踏まえて、こ

れまで検討してきたモデル（日本原子力研究開発機構, 2018b）のように、方解石（CaCO3）の析

出を確認し、関係する反応物質のやり取りを想定した概念モデルを示した。 
今回の室内通水試験結果と瑞浪の地下研究施設における水質変動を比較すると、地下研究施設

の方が pH や Ca 濃度の変動が大きい。その理由としては、地下研究施設においては亀裂幅に対

する流量が室内試験よりも大きいため、地下水とセメント（原位置ではグラウト材）との接触が

限られることと、地下水流動による地下水の供給によって坑道周辺の地下水浅部の地下水と混合

することにより水質が変化することなどが考えられる。後者の水質変化は、深度 300 m 付近の花

崗岩領域の割れ目が多いという調査地点の特徴の影響と見ることもできるが、実際の処分場も坑

道掘削にともなう地下水水質や水量が変化する可能性はある。今後は、母岩中アルカリプルーム

のモデル化に当たってグラウト材やその周辺の地質環境の長期的な変遷をどのように考慮してい

くか検討が必要と考える。 
亀裂性岩盤を対象とした母岩中アルカリプルームの反応輸送挙動評価においては、アルカリプ

ルームと岩盤の相互作用に関するナチュラルアナログの検討事例や上記の原位置での検討などを

参考に、モデルの高度化に関する課題を幅広く抽出すると共に、抽出された課題の解決に向けた

予察的解析を実施した。今後は、地下水の流速や化学組成などのパラメータについて、閉塞部を

迂回するような挙動がどのような条件の組み合わせで起こるかなどを把握するための検討を進め

ると共に、坑道周辺のグラウトなどを想定した条件などへの適用方法の検討など、ニアフィール

ド母岩を対象とした評価手法の高度化に向けた研究アプローチを提示することが必要である。 
 
  流出現象を考慮した緩衝材の健全性評価 

2.6.1  背景と目的 
(1)  背景 
 緩衝材は、定置後、再冠水が終了するまでの期間が最も状態が変化する期間であり、この期間

には、緩衝材に水が浸潤することによって低透水性や自己シール性などの緩衝材に期待する特性

が発揮される状態に移行する。一方で、施工後の水頭差を駆動力とする地下水の処分孔への流入

（湧水）に伴い、緩衝材が流出する可能性が懸念されている。緩衝材の流出による緩衝材の損失

については、海外でも検討されており、Swedish Nuclear Fuel and Waste Management Co.（ス

ウェーデンの放射性廃棄物処分実施主体、以下、「SKB」と称す。）では緩衝材と岩盤の隙間に充

填するペレットにおけるパイピング現象を検討している。このパイピング現象はペレットのよう

な低密度緩衝材がエロージョンによって自己シール出来ない状態で水みちとして残るものであり、

一旦、パイピング現象が生じると、緩衝材がその性能を損ねる程の量が流出することも懸念され

ている（SKB, 2008）。原環センターでは、クニゲル V1 あるいはクニピア F を用いて、ペレット

及びブロックの形態のベントナイトを対象に、このパイピング現象を伴う緩衝材の流出について

の検討を進めてきた（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018）。緩衝材の流出の問題は

NUMO の包括的技術報告書（原子力発電環境整備機構, 2018）でも取り上げられており、原環セ

ンターの試験結果を基に、流出による緩衝材の損失の許容値が示されている。緩衝材に期待する

安全機能が発揮されるためには、飽和後の密度が所定の値以上のものでなければならない。その

ため、緩衝材は施工時の密度と厚さが設計値として決められる。安全機能が確保されていること

を示すことのできる初期状態を緩衝材が持つためには、飽和に至る過程での緩衝材の密度の減少

が許容される範囲でなければならない。また、放射性核種の閉じ込めに対して緩衝材領域の中に
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密度差ができることは不利な条件となる可能性もあるため、飽和後の密度分布を確からしく見積

もれるようにしておくことも重要である。 
 緩衝材の流出は、竪置き処分孔で考えた場合、緩衝材施工後に地下水が処分孔の孔壁と緩衝材

ブロックの隙間に流入することによって発生する現象である。こうした地下水の流入（湧水）は、

わが国の地下環境では一般的に想定されると考えられるため、流出による緩衝材の損失の可能性

が着目されている。流出が起こる期間は、定置後、処分坑道が埋め戻されて水位が回復し、処分

孔に向かう動水勾配が十分に小さくなるまでの期間と考えられる。水位回復後には、地下水流動

は極めて緩慢になるため、緩衝材の膨潤性能により、水みちを伴うような緩衝材の流出はおきな

いと考えられる。このため、緩衝材定置から埋め戻して水位が回復するまでの期間に着目し、地

下の湧水環境の変化を現実的に捉えてその間の流出挙動を把握し、緩衝材の機能に影響を与える

量の流出が起こり得る可能性があるかどうかを評価する必要がある。また、湧水量が多い環境で

も緩衝材の流出を抑制できる工学的な対策工法を事前に準備しておくことにより、地下空間を処

分場として効果的に利用することができる。 
 なお、これまでの性能評価や安全評価では、完全飽和、密度均一の状態を前提とした解析モデ

ルが用いられてきた。一方、上述したように、再冠水過程において想定される緩衝材流出による

密度低下に加えて、緩衝材に浸潤時の局所的な膨潤による変形やそれに起因する密度変化など、

過渡期における緩衝材の不均質な浸潤と局所的な力学的挙動が、飽和後の緩衝材の密度分布など

の状態に影響を与える可能性がある。このような再冠水後の緩衝材の状態をより現実的に把握し、

それが安全評価に与える影響を検討し定量化することは、安全評価の不確実性の低減に繋がる重

要な課題と考える。そのため、再冠水期間の緩衝材の状態変化を把握し、浸潤、膨潤などの緩衝

材の特性の変化及び相互作用を反映した解析により、最も緩衝材の機能に影響を与える密度に着

目し、再冠水再冠水後の密度分布を評価する手法が必要である。 
 
(2)  これまでの取り組みの概要と残された課題 
 緩衝材の再冠水挙動を対象とした調査研究については、これまでに資源エネルギー庁の委託調

査等事業として、平成 19 年度から平成 24 年度までの「処分システム工学要素技術高度化開発」

（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2012）及び平成 25 年度から平成 29 年度までの「処

分システム工学確証技術開発」（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2016）の中で取り組ま

れてきた。以下に、これらの調査研究内容や得られた成果、並びに示された課題について整理す

る。 
 
1)  緩衝材流出挙動に関する取り組み 
 緩衝材の流出に関して、SKB が先行的に取り組んだパイピング・エロージョンの試験方法

（Sanden et al., 2008）を参照して、クニゲル V1 を用いた室内試験を行った（原子力環境整備

促進・資金管理センター, 2012；2016）。用途によって異なる形状及び材質の小型セルを用いて、

ブロック成形したベントナイトとペレット状のベントナイトを対象として、挙動の違い、通水量、

液性、孔壁界面の透水性への影響などについて調査した。図 2.6-1 に使用したセルを示す。b)の
セルは上面と側面が透明のアクリル製であり、緩衝材の表面に生じる水みちを観察できるように

なっている。ブロック成形した供試体で隙間を設ける場合は、セルの側面と供試体の隙間を 5 mm
とした。注水は、底面にポーラスメタルを設置し、底面全体から供給できる試験装置とした。 
 ブロック成形した供試体に対する通水量一定の試験では、隙間がない場合は通水とともに通水

圧は高まり、通水圧が急激に低下するなどの破過現象は見られなかったため、水みちができなか

ったと考えられた。隙間がある場合には、一旦通水圧が上がるなどの隙間がシールされる過程が
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見られ、その後、急激に通水圧が低下、あるいは低いままの推移によって定常的な流れが発生し、

水みちが生成したと考えられた。セルから排水される水にはベントナイトが懸濁しており、排水

液中のモンモリロナイトの濁度を吸光光度計で測ることによって、通水液中のモンモリロナイト

量を定量した。表 2.6-1 に、このような挙動の違いをもたらしたと想定される影響要素に対する

試験結果を示す。隙間がある場合の流出量は孔壁の状態（透水性）による影響がほとんどなかっ

た。総通水量と流出量の関係を図 2.6-2 に示す。また、水みちはどの試験においても界面で 1 本

に収束し、この現象は、事前に内部に水みちとなる穴をあけたブロックに通水しても、界面の 1
本に収束することが確かめられた。通水量が多くなるほど、流出量は多くなった。 
 液種の違いによる影響を把握するための試験では、流出はイオン強度が高い NaCl 水溶液の方

が総通水量と流出量の関係を示す勾配が大きくなったが、その後、勾配が緩くなった。勾配が緩

くなった原因は、水みちを沈殿物が閉塞したことによるものと考えられた（図 2.6-3 赤のライ

ン）。この沈殿物は主にベントナイト材料に含まれていたケイ砂であることが観察された。ケイ砂

が水みちを充填することにより、通水の流速が抑えられたことが流出量の抑制につながった可能

性があると考えられた。 
小型セルにより流速や、緩衝材との接触するセルの側面の透水性を変えた流出試験の結果から

は、原位置での湧水環境を考えた場合に、岩盤と緩衝材の隙間を流れる湧水の流速、液種が緩衝

材の膨潤特性と関連し、流出挙動に影響を与えることが認められた。水みちの形成と収束は、緩

衝材の膨潤により隙間が閉塞する途中で、流速を増加させ、この流速の増加により、膨潤によっ

て密度が低下した緩衝材を作用する地下水が削り取る状態という条件が整って流出が起こったと

考えられる。 
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a) 小型セル① φ120×h 60 mm b)小型セル② φ110×h 50 mm 隙間※5 mm 

 
c)小型セル③ φ110×h 60 mm 隙間※5 mm 

※：セルの側面と供試体の間の隙間 

図 2.6-1 緩衝材の流出試験に使用した小型セルの概要 
 

表 2.6-1 室内試験の結果のまとめ 

影響要素 結果 

孔壁とベントナイト
の間の隙間 隙間がある場合に、流出が起きる。 

孔壁界面 透水性の違いのある界面では影響なし 
 （透水係数＜10-8 m/s） 

通水量 通水量が多いと総流出量が増。 

液種 

総流量-流出量の勾配は、NaCl 水溶液
の方が蒸留水より大。 
ただし、NaCl の場合は途中から勾配
が緩くなる。（水みちを沈殿物が閉
塞） 

水みち 水みちは 1 本に収斂 

 

 

パルスモーター

フローポンプ

材料2

材料1

界面

通水方向

セル

ポーラスメタル

 

緩衝材

多孔質体

 

供試体
Φ100mm、高さ50mm

100

タイロッド　M10　6本

排水溝　幅5mm、深さ15mm

試料容器　アクリル

内径110mm　t=20mm

底板　アクリル

底部ポーラスストーン　t=5mm

2
0
.0

190.0

2
.5

上部ポーラスストーン　t=10mm

5
0
.0

給水

排水
試料回収

排水孔　内径20mm程度

排水キャップ　アクリル

上板　アクリル

排水孔　φ6mm

円周上にピッチ30°程度で

110
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図 2.6-2 総流量と流出量の関係 

 

 
図 2.6-3 0.5 M NaCl 水溶液を通水した時の流出量と総流量の関係と水みちの外観 

 

水みちにケ
イ砂が堆積
した上端 
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流出に対する抑制対策の検討のために、室内試験（工学規模にスケールアップしたセル）と地

下での原位置試験を幌延 URL の 350 m の坑道内に設置した工学規模と同等の大きさで掘削した

試験孔）で実施した。室内での工学規模のセルを図 2.6-4 に、地下での原位置試験設備を図 2.6-5
に示す。 
流出抑制の対策として、隙間にペレット充填する方法と隙間を緩衝材ブロックでプレ膨潤させ

る方法を検討した。ペレット充填方法では、水みちは残るがブロック部の表面の密度低下が抑え

られ、流出と総流量の関係の勾配は緩くなった（図 2.6-6 参照）。また、地下での原位置試験では、

ペレット部が先行して膨潤することにより、ブロック部が守られるとともに、ブロック部の湿潤

過程が緩慢となりブロック部の急激な密度低下が抑えられた。これにより、流出が抑制されるこ

とが示唆された。プレ膨潤させる方法では、通水せずに施工後に隙間に満たされる湧水によって

膨潤させてから流出試験を行い、隙間を膨潤によって先に充填することによる流出の抑制効果に

ついて検討した。室内試験において蒸留水によってプレ膨潤させたところ、その後通水しても通

水による破過は起こらず、流出は起こらなかった。しかし、NaCl 水溶液（イオン強度 0.5 M）、

及び幌延地下水を模擬した組成を持つ水溶液でのプレ膨潤では、その効果は得られず、わずかな

注水圧で破過が起こった。地下の試験孔で、原位置の地下水（イオン強度約 0.2 M）でのプレ膨

潤についても水みちが確認された。これらの結果から、イオン強度を有する水による膨潤では、

十分なシール性が得られなかったことが推測される。 
以上の結果を表 2.6-2 にまとめる。これらの結果は、流出の抑制のためには、緩衝材と孔壁の

界面付近の緩衝材ブロックの密度が地下水の流れによって急激に低くなることを防ぐことが対策

となり得ることを示唆する。すなわち、湧水があることが前提の場合、緩衝材の膨潤を制御する

ために隙間全体をどのように効果的に埋めるかが鍵となると考えられる。隙間なく緩衝材ブロッ

クを施工することが最も効果的な対策ではあるが、竪置きブロック方式の定置の現実的な施工を

考えた場合には、隙間がある必要があるため、定置後の隙間に対する施工上の対策が必要である。

ペレットを充填する方法は SKB の竪置き定置方法にも採用されている（SKB, 2010）。しかし、

湧水が多い環境でのペレット充填は、ペレットが岩盤とブロック間の隙間の底まで沈降しないう

ちに膨潤するなどによって途中で詰まる可能性があり、このような事象に対する効果的な施工方

法の工夫が必要である。その他の隙間の充填方法としては、幌延 URL での実規模人工バリア試

験でも行われたケイ砂の充填がある（日本原子力研究開発機構, 2016c）。そこでの原位置試験と

しての目的は、緩衝材への水の浸潤を促進するための施工であるが、緩衝材ブロックの外部界面

に一様に地下水を供給できる程度の多孔質状の隙間を残しつつ、間隙の主たる部分を充填できる

ことから、緩衝材ブロック全周に一様に水が供給でき、急激な局所的な膨潤による密度低下が起

きにくいという点で隙間の施工対策候補の一つになり得ると思われる。 
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図 2.6-4 工学規模のセルの概要 
 

 
図 2.6-5 地下坑道での試験の概要 

  

排水排水

給水

ペレット充填

セル

上蓋

拘束板

タイロッド

多孔質板

560mm

500mm

600mm
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表 2.6-2 流出対策検討のまとめ 

流出抑制対策 室内試験 幌延 URL 原位置試験 

ペレット充填 水みちは発生するが表面の密度低下
が抑えられ、流出速度も遅くなった。 

緩衝材ブロック内部への浸潤が
遅くなった。 

プレ膨潤 静水圧条件、蒸留水で膨潤させた場合
は流出が抑えられた。 

原位置地下水（イオン強度 0.2 M
程度）では流出は促進する可能
性あり。 

 
 

 
図 2.6-6 工学規模のセルでの流出試験の結果 

 
2) 再冠水挙動の評価方法に関する取り組み 

緩衝材の再冠水に至る迄の期間における主な挙動として、浸潤と膨潤による密度変化に着目し、

それぞれの現象について単純な系を使い、加速せずに実現象を模擬する条件での長期のモデル試

験を行い、データを取得した。更に、その結果を評価手法の検証モデルとして、解析的な評価手

法の開発整備に向けた検討を行った。複合的な再冠水挙動を予測する手法の構築のために、先行

して再冠水挙動の主な要素の現象の再現性を図ることにより、解析方法の基礎的な知見を蓄積し、

不確実性の少ない解析方法の構築に資することを目的とした。 
 
① 浸潤速度 

長尺ベントナイト供試体を用い、密度一定条件で一次元浸潤速度取得試験を行った。図 2.6-7
に試験装置の概要を示す。供試体の長さは 1 m であり、初期の乾燥密度が一様になるように 5 
mm ずつセルの内部で圧縮して試験系を構築した。注水はフローポンプで行い、下から上に一方

向、一次元に浸潤させた。この際、注水は圧力が一定となるように流量を制御した。また、アク

リル製セルに比抵抗計測用の電極を設置し、別途取得した比抵抗値と飽和度の関係を用いて浸潤

の進行状況を計測した。図 2.6-8 に飽和度が初期値から 1%増加した時点で浸潤フロントが到達

したと見なした場合の浸潤フロントの進展状況と 95%以上となったところを飽和フロントと定

義した場合の進展状況を示す。 
図 2.6-8 a)に示した浸潤フロントの位置 d（mm）は、蒸留水のケースの場合、給水時間 t
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（day）の指数関数で式 で近似された。この結果は、浸潤フロント位置 d（mm）

が給水時間 t（day）の平方根に比例するという毛細管現象による水の拡散速度の理論式である

Washburn 式（Washuburn, 1921）（図 2.6-8 中の破線、式（2.6-1））よりも緩慢である。 

                 （2.6-1） 

：濡れ角などの関数で表される材料と液種によって決まる係数 
 
 理論式と実測値を比較すると、理論式に比べ実測位置が徐々に遅くなる傾向を示している。こ

れは、浸潤（膨潤）に伴うモンモリロナイトの基底間隔の変化によって、間隙構造が徐々に変化

したためではないかと考えられた。一方、0.5 M の NaCl 水溶液の場合、浸潤フロントの位置 d
（mm）と給水時間 t（day）の関係は と近似され、浸潤フロントの進展状況は蒸留水の

場合よりも遅かった。さらに、この浸潤フロントに対して給水圧を増加したことによって、NaCl
水溶液の場合には急激に浸潤フロントの移動速度が増加した。b)に示されるように、飽和フロン

トの進展状況は、蒸留水の場合に比べ NaCl 水溶液の場合の方が速かった。蒸留水の場合は、ベ

ントナイトに供給された水が速やかに上部に拡散するため浸潤フロントは上部に向かって移動す

るが、NaCl 水溶液の場合は供給された NaCl 水溶液は供試体内部に拡散されずに浸潤フロント

の移動が抑制されたと考えられる給水側に留まった。NaCl 水溶液ではイオン強度の影響でモン

モリロナイトが凝集するため、毛細管現象に寄与する微小な空隙が減少するためと考えられた。 
 

 
(a) 概念図             (b) 外観 
図 2.6-7 一次元浸潤速度取得試験装置の概要 
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a) 浸潤フロント               b) 飽和フロント 
 

図 2.6-8 浸潤の進展状況 
 
 この試験を対象とし、解析コード DACSAR（Iizuka et al., 1987）と商用 FEM コード COMSOL
を用いて力学解析を実施し、その再現性を検証した（原子力環境整備促進・資金管理センター, 
2017b）。DACSAR は、土-水-空気連成問題における支配方程式を用いており、飽和度の上昇に伴

う膨潤変形の発生を表現できる不飽和弾塑性構成モデルを基礎とする。 
解析から得られた浸潤フロントを図 2.6-9 に示す。この解析には、Mualem の不飽和透水係数

推定モデル（Mualem, 1980）と van Genuchten の透気係数式（van Genuchten, 1980）を用い

た。解析ケースは Mualem 定数と初期サクション値を変えて設定しており、Mualem 定数が大き

く、初期サクション値が大きな方が浸潤フロントの到達が早くなり、CASE1-1 と CASE2-1 によ

って、試験より得られる浸潤フロントの経時変化を概ね良好に表現できることが示された。 

 
図 2.6-9 浸潤フロントの形成 

 

 
 

ここから
給水圧を
増加 

ここから
給水圧を
増加 
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COMSOL による解析は、SKB により MX-80 などのベントナイトを対象として高度化されて

きた解析手法を用いている。これまでにペレット充填箇所における蒸気の移行や空気の移動など

多くの過程がモデル化されている。モデルの支配方程式としては、水輸送には不飽和土壌中の水

の動きを表すリチャード方程式（Richards et al., 1931）を、水蒸気輸送には拡散方程式を使用し

た。 
図 2.6-10 に浸潤フロント及び飽和フロントの解析結果と実験結果からフィッティングした関

数との比較を示す。解析結果の飽和フロントと浸潤フロントは両者とも実験から得られた関数と

良い一致を示した。なお、蒸気拡散の効果を除いた場合には、解析結果の浸潤フロントの進展が

実験結果より遅かった。これより、浸潤フロントの進展には不飽和領域の蒸気圧の効果が重要で

あることが示唆された。 

 
図 2.6-10 実験から得られた関数と比較した浸潤フロントと飽和フロント 

 
② 密度分布が圧縮ベントナイトの膨潤圧に及ぼす影響 

密度分布が圧縮ベントナイトの膨潤量に及ぼす影響を評価する試験は、図 2.6-11 に示すような

試験装置（以下、「直列膨潤量試験装置」という。）を使用した。試験は、一定の一次元方向に浸

潤させ、注水はシリンジポンプ（フローポンプ）によって行った。一つの供試体内に密度の異な

るブロックを混在させると、その界面の移動の観察ができないため、密度の異なる均質供試体の

膨潤量試験装置のピストンを直列に繋ぎ、ピストンの動きを計測することによって界面の膨潤量

を計測した。なお、直列した膨潤量試験装置の下側に高密度供試体、上側に低密度供試体をセッ

トし、下側の供試体にはピストンの死荷重が作用するため、ピストンの荷重を相殺するカウンタ

ーウェイトを配置した。 
 

Increase in water pressure to 1 MPa 
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図 2.6-11 力学物性（膨潤量）による密度均質化試験の概要 

 
蒸留水による試験結果を図 2.6-12 に示す。低乾燥密度と高乾燥密度の組み合わせは、2 つの平

均が 1.6 Mg/m3 になるように、1.4～1.8、1.2～2.0、1.5～1.7 の組み合わせとした。膨潤圧の大

きさは密度差と整合していた。試験の結果、初期の密度差が解消される方向に変化したが、均一

になることはなかった。膨潤圧がベントナイトの乾燥密度によって決まるのであれば、この膨潤

圧の経時変化は両供試体の乾燥密度が 1.6 Mg/m3 になった時点で平衡状態に達するはずである。

試験の結果から、膨潤圧のつり合いが満足されるまで供試体の変形が継続し、乾燥密度が同じか

どうかではなく、膨潤圧が釣合った時点で変形が止まったことを示していると考えることができ

る。 

 
図 2.6-12 膨潤に伴う乾燥密度の経時変化 

 
前記①と同様に、この試験を対象として解析コード DACSAR を用いて力学解析を実施した。

ベントナイト緩衝材の飽和／不飽和化による力学挙動を表現する弾塑性構成モデルは、有効応力

の原理及び水分特性と連立し、対象とする問題に応じた適切な応力条件・ひずみ条件・含水比条

件を課すことにより、要素としての力学応答を記述・解析することができる。ここでは、試験を

2 要素の連結問題として扱い、試験条件に相当する制約条件を課し、解析を実施した。解析の条

件などは、原子力環境整備促進・資金管理センター（2017b）を参照されたい。 
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図 2.6-13 に吸水過程における乾燥密度変化及び間隙比－平均有効応力関係を示した。時間の

経過とともに密度差は小さくなるが、試験同様に密度差は解消されないという解析結果を得た。

初期含水比が同じであるケースについては、両供試体の初期乾燥密度の差が小さいほど最終的な

密度差は小さくなった。一方、初期乾燥密度は同じであるが異なる初期含水比をもつケースで

は、最終的な密度差は同じになった。つまり初期乾燥密度が等しければ初期含水比の値に関わら

ず密度差は同じになるという結果であった。吸水が始まってしばらくは間隙比の変化が小さい

が、低密度要素が降伏し弾塑性状態に至った後は、低密度要素が剛性低下し大きな圧縮変形を呈

するとともに、高密度要素は弾性状態を維持しつつ膨張変形している。 
以上のように、直列に配置された乾燥密度の異なる二つ供試体が力のつり合いを満足しながら

吸水過程を経て飽和状態に至るとき、二つの供試体の乾燥密度差が解消することなく残留すると

いう実験結果を解析により再現することができた。このことは、力学理論に基づいて考えた場合

にも、密度差は残留するということを示すものであり、上述の試験結果を支持するものと考えら

れる。 

 
図 2.6-13 乾燥密度変化及び間隙比-平均有効応力関係 

（高密度供試体：乾燥密度 1.8 Mg/m3、含水比 12 % , 低密度供試体：乾燥密度 1.4 Mg/m3、含水比 15 %）

赤線は高密度要素、青線は低密度要素の経路を示しており、間隙比－平均有効応力関係における黒線は完全

飽和線を示している。 
 
(3)  本サブタスクの目的 
 本サブタスクは、緩衝材の定置後から再冠水に至る擾乱期における緩衝材の状態変化を対象と

しており、緩衝材の飽和後の状態を予測し、安全評価の初期状態を示すとともに、期待される状

態にあるための施工方法、工学的な対策を提示することを目的としている。そのため、緩衝材の

機能に最も影響が大きいと考えられる、緩衝材の流出挙動の確認を課題とし、流出が起こる環境

では、工学的な対策により抑制する方法を提示する。 
 そのために、以下の 2 点を取り組むべき課題として設定した。 
 
1)  緩衝材の流出を抑制するための工学的対策 
 処分孔竪置きブロック方式の処分概念を対象とし、緩衝材定置から周辺岩盤中の地下水位が回

復するまでの間に岩盤と緩衝材ブロックの隙間に湧水があることにより、発生が懸念される緩衝

材流出による緩衝材の損失についての課題に対し、実現性のある工学的対策を提示し（少なくと

も一つ）、その効果を室内、原位置での試験により確認する。 
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2) 再冠水過程に係る検討 
 緩衝材の流出現象を考慮した再冠水後の状態を推定する解析手法を構築する。その方法として

は、緩衝材の流出があった場合には、緩衝材流出終了後の緩衝材の質量の減少を、残りの緩衝材

の量及び、密度分布として解析の初期条件として取り込み、解析的に評価する。そのために、再

冠水プロセス及び再冠水後の緩衝材の状態（密度分布など）を示すための解析方法を単純な系か

ら検討する。また、再冠水期間に起こる事象が緩衝材に及ぼす影響を把握することにより、必要

に応じて熱影響などと力学挙動の連成解析の手法の構築も考える。 
 また、数十から数百年オーダーの事象だと想定される再冠水過程の解析の検証ツールとしての

遠心模型試験の適用性を検討する。 
 
(4)  検討方針 

現実的な施工方法や地下環境を踏まえた場の擾乱を抑制する工学的対策の検討、及び緩衝材の

再冠水プロセスのモデル化を進めるために、本サブタスクで検討対象とする期間や工学的対策、

再冠水プロセスのモデル化に関する方針を以下に示す。 
 
1)  本サブタスクの検討対象とする期間の設定 
本サブタスクでは、再冠水後の緩衝材の状態（密度分布）を予測することを目的とすることか

ら、検討の対象とする期間は主として緩衝材が再冠水に至るまでの期間となる。しかし、湧水な

どによる場の擾乱に伴う緩衝材の流出に着目した場合は、緩衝材の流出は操業－閉鎖後の再冠水

に至るまでの期間において一様に生じるのではなく、施工方法や操業過程に伴う原位置の水理環

境の変遷により大きく変化することが考えられる。従って、操業過程に伴う原位置の水理環境の

変遷について想定した上で、場の擾乱を抑制する工学的対策の検討や緩衝材の再冠水プロセスの

モデル化を進める必要がある。そこでまず初めに、本サブタスクの検討対象とする処分孔竪置き

ブロック方式の処分概念における、操業から再冠水に至る期間の現実的な坑道周辺の地下水の流

れの想定を、表 2.6-3、及び表 2.6-4 にまとめた。なお、表 2.6-3 は岩盤の基質部、表 2.6-4 は岩

盤の亀裂部の地下水の流れをそれぞれ示しているが、操業過程に伴う原位置の水理環境の変遷は

両者とも基本的には同様な変遷の傾向になると考えられる。廃棄体と緩衝材の定置前では、処分

坑道や処分孔に向かう地下水流動場が形成される。この時、処分孔内の排水処理を行っていない

場合は、表 2.6-3 の縦断図に示されるように処分孔内の水位は処分坑道の底盤付近で維持される

ことが考えられる。一方、廃棄体と緩衝材の定置時には処分孔内の湧水を排水する必要があるこ

とから、処分孔内の水位は表 2.6-3 の横断図に示されるように処分孔の底盤付近で維持されるこ

ととなる。廃棄体と緩衝材の定置後は、処分坑道に向かう地下水流動場が形成され、処分孔及び

処分孔周辺の水位が回復することとなる。この時に処分孔竪置きブロック方式の場合、施工条件

上、処分孔における岩盤と緩衝材間に隙間が生じ、この隙間を流れる地下水流速や液種が緩衝材

の膨潤特性と関連して緩衝材表面付近の密度が低下し、緩衝材の流出に大きく影響を及ぼすこと

が考えられる。特に表 2.6-3 の縦断図に示すような切羽面などの施設外縁部においては、周囲の

水圧が高いため湧水量も多くなり、緩衝材の流出が生じやすいと考えられる。処分坑道埋め戻し

後は、周辺岩盤では時間経過に伴って圧力は徐々に平衡状態となり、地下水の流れが緩慢となっ

てくる。一方、緩衝材及び埋め戻し材の不飽和領域の周囲では、水圧差による浸透、不飽和土に

よる毛管現象、間隙空気の地下水への溶解などの複合的な要因により地下水の流れが形成される。

従って、流速などの条件によっては、処分坑道の埋め戻し後も引き続き緩衝材の流出の可能性が

ある。緩衝材、埋め戻し材ともに飽和した再冠水後では、水圧差に起因する地下水の流れはほぼ

なくなることから、緩衝材の流出もほとんど生じないと考えられる。 
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表 2.6-3 想定される現実的な坑道周辺の地下水の流れ（岩盤の基質部） 

定置前 

 

定置後 

 

埋め戻し後 

 

再冠水後 

 
 
 
 

横断図縦断図

• 処分孔内の排水処理をしない場合（縦断図参照）は、
処分孔の水位は処分坑道の底盤付近で維持される

• 処分孔内の排水処理をする場合（横断図参照）は、処
分孔の水位は処分孔の底盤付近で維持される

処分坑道
処分孔

処分
坑道

処分孔内

• 処分孔の水位は処分坑道の底盤付近で維持される
• 切羽面等の施設外縁部においては、周囲の水圧が高い
影響で処分孔の隙間や低密度領域からの緩衝材の流出
が考えられる（縦断図参照）

処分
坑道

処分孔および周辺の
水位が回復

不飽和領域

• 周辺岩盤は、時間経過に伴って圧力は徐々に平衡状態に近づき、
地下水の流れが緩慢になる。

• 坑道周辺は、処分抗道の埋め戻し材、処分孔内の緩衝材の不飽和
領域に地下水が浸潤する。

横断図縦断図

• 緩衝材、埋め戻し材ともに飽和する。
• 動水勾配（圧力差）に起因する地下水の流れは、ほぼなくなる。

横断図縦断図
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表 2.6-4 現実的な坑道周辺の地下水の流れ（岩盤の亀裂） 
定置前 定置後 

  

埋め戻し後 再冠水後 

  
 

 
図 2.6-14 に示すように、緩衝材の再冠水期間における緩衝材の流出が懸念される期間は、①緩

衝材定置-処分坑道埋め戻し前までの期間、②処分坑道埋め戻し後-緩衝材飽和までの期間、の大

きく 2 つに分けられる。特に①緩衝材定置-処分坑道埋め戻し前までの期間においては、湧水によ

る地下水流動が顕著であることから、緩衝材の流出が最も懸念される期間であり、また場の擾乱

を抑制する工学的対策を施せる時期もこの期間となる。従って、本サブタスクにおいては、緩衝

材の流出挙動とその影響範囲の把握、及び場の擾乱を抑制する工学的対策の検討を行う対象期間

を、①緩衝材定置-処分坑道埋め戻し前までの期間と設定する。そして、緩衝材の影響範囲と工学

的対策の効果を踏まえた上で、再冠水プロセスのモデル化に取り組み、緩衝材の状態変遷を予測

する解析手法を構築することとする。 
本検討では、緩衝材流出に関しての挙動把握と工学的対策を含んだ施工方法を踏まえて、解析

的な手法で再冠水後の緩衝材の状態を示すために、解析方法について検討を行う。そのためには、

浸潤挙動や膨潤による密度の均質化などの力学試験による再冠水プロセスのモデル化ともに、解

析的手法の検証ツールの整備が必要である。この解析的手法には、緩衝材の流出も考慮すること

とし、緩衝材の流出によって失われる緩衝材の量を考慮し、緩衝材の表面が削られることを前提

とし、流出を経た緩衝材の飽和後の状態を示すための手法の整備が必要である。この解析には、

主として水理-力学解析手法を用いるが、モデル試験と検証試験による妥当性の検討を行い、影響

の大きさを確認しながら、必要に応じて熱の影響なども取り入れられる解析手法の構築が望まし

い。 
 

・処分孔に通じている亀
裂から湧水が流れ込む

・亀裂からの湧水は緩衝
材と孔壁の隙間を流れ
、処分孔上部に向かう

・亀裂から湧水は止まり、岩盤から
不飽和領域への浸潤のみとなる

・緩衝材、埋め戻し材ともに飽和し、
非常に緩慢な地下水流動となる
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図 2.6-14 本サブタスクの検討対象とする期間 

 
2)  工学的対策方法の選定 

上述してきたように、処分孔竪置きブロック方式の場合、施工条件上、処分孔における岩盤と

緩衝材間に隙間が生じることとなるが、この隙間があることで湧水による緩衝材の流出が起こり

やすくなり、水みちの形成や緩衝材表面の密度低下により、緩衝材に求められる機能が満たされ

なくなることが懸念されるとともに、再冠水プロセスにおける緩衝材の密度分布の予測がより困

難になることが予想される。これらの工学的対策としては、以下のようなものが考えられる。 
 〇湧水処理による対策 
  ・処分坑道埋め戻しまでの遮水シートの設置（原子力発電環境整備機構, 2018） 
  ・処分孔周辺のグラウト施工（原子力発電環境整備機構, 2018） 

・処分坑道埋め戻しまでの処分孔内の強制排水 
・水抜きボーリングの設置 

 〇上蓋設置による対策 
 〇ベントナイトペレットやケイ砂、現地発生土などを充填する隙間処理による対策 

 
本サブタスクでは、これらの工学的対策のうち、実現性のある施工オプションとして、隙間処

理による工学的対策を検討対象とし、室内試験や原位置試験によりその工学的対策の効果を示す

こととする。これは、ブロックを使った施工には隙間は必須であり、また、その隙間は現実的な

施工としては、施工の安定性の観点からも埋められるべきものであると考えられ、隙間緩衝材の

流出現象が、隙間があることによりに発生すると考えた時にも緩衝材の抑制につながる可能性が

高いと考えるためである。2.6.1 項(2)で述べたように、岩盤と緩衝材間の隙間を充填することに

より緩衝材の流出抑制の効果が期待でき、ベントナイトペレットによる隙間充填については、一

定の緩衝材流出抑制の効果が確認されている（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018b）。
しかし、ベントナイトペレットは、水と接触するとすぐに膨潤してしまい、湧水環境下にある岩

盤とブロックの間を均一に充填することが難しいことから施工性（充填性）が悪い。施工品質の

保証の観点で一定の品質を保つためには、原位置におけるベントナイトペレットの充填方法の検

討が必要となる。一方、ケイ砂による充填は、施工性（充填性）が良く、さらに処分孔壁からの

湧水に対して緩衝材表面への浸潤を単純化・平滑化できる可能性がある。この場合、処分場内に

おける多様な湧水環境に依存せずに緩衝材の浸潤、膨潤が進行させることから、膨潤後の緩衝材
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の品質保証の観点からも有利である。さらに、再冠水プロセスのモデル化の境界条件を多様な湧

水環境に依存せずに設定できることも期待でき、その結果、モデルへの適用性が高まる。しかし、

ケイ砂充填による対策については、緩衝材流出抑制の効果を確認できていないことから、室内試

験や原位置試験により対策効果を示す必要がある。なお、ケイ砂充填の場合は、充填部分の透水

係数は下がることになるが、閉鎖後の長期評価でケイ砂充填（隙間）部分の扱いは別途評価する

ことを考える。以上なような考え方に基づき、本サブタスクの 2 年間では、ケイ砂充填による隙

間処理の工学的対策を実現性のある施工オプションの一つとして選定し、検討を進めることとす

る。そのために、まず室内試験によりケイ砂充填の緩衝材流出抑制の効果を確認した上で、原位

置試験においても同様に緩衝材流出抑制の効果を確認する。なお、隙間処理による工学対策の設

定は、反復的な開発を行ううえで最初に設定する処理オプションの一つであり、緩衝材の安全機

能（期待される初期状態）を満たさないと判断される場合には、更なる工学的対策を検討する。

例えば、室内試験でケイ砂充填の緩衝材流出抑制の効果が認められなかった場合は、ベントナイ

トペレットの充填方法の検討を行い、原位置試験においてベントナイトペレット充填の緩衝材流

出抑制の効果を確認する。 
また、処分孔上部の坑道を埋め戻すまでに、緩衝材の上部が開放されている状態を想定した場

合は、緩衝材の膨出に対する工学的対策も必要となる可能性がある。緩衝材の膨出対策としては、

核燃料サイクル開発機構（1999a）においてキャップによる対策が考えられており、そのキャッ

プに作用する緩衝材膨潤圧を押さえる荷重として 200 t が必要とされている（核燃料サイクル開

発機構, 1999a）。しかし、この荷重は飽和時の平衡膨潤圧力（乾燥密度 1.6 Mg/m3、膨潤応力 0.5 
MPa）によって計算されたものであることから、本検討の対象期間でもある処分孔上部の坑道を

埋め戻すまでの荷重としては過大であると考えられる。処分孔上部の坑道を埋め戻すまで期間に

おいて、実際に緩衝材の膨出がどの程度生じるかは明確ではないことから、本サブタスクでは室

内試験により緩衝材の膨出程度の把握を行うこととする。しかし本サブタスクでは流出対策の実

現性の見通しを得ることを優先するため、地下環境における試験では、緩衝材の流出挙動に関す

る工学的対策について優先的に検討する。 
 

3)  再冠水プロセスのモデル化 
再冠水後の緩衝材の状態（密度分布）を示すためには、再冠水プロセスのモデル化が必要とな

る。上述したように、これまでに浸潤速度や残留密度差のモデル化を行ってきた。本サブタスク

においても緩衝材流出後の再冠水プロセスのモデル化に取り組むが、緩衝材定置－処分坑道埋め

戻し前までの期間において懸念される緩衝材流出は、再冠水後の緩衝材の状態に大きく影響する

ことが考えられることから、緩衝材流出を考慮した再冠水プロセスのモデル化が必要となる。緩

衝材流出に関するモデル化については、剥離モデルと膨潤モデルを連成させた解析例（POSIVA, 
2013）があるが、国内産ベントナイトに関しての研究例はなく、モデル化するためのパラメータ

が不足しいるのが現状である。本サブタスクでは、緩衝材流出現象のモデル化については踏み込

まず、緩衝材流出にも影響し、再冠水後の密度分布を示すために必要な隙間の充填挙動に関する

モデル化に先行して取り組む。緩衝材流出については、膨潤した緩衝材表面から予測される量の

緩衝材が失われたと見做すことで、緩衝材流出の影響を加味し、流出の可能性がある期間を経た

緩衝材に対して再冠水プロセスのモデル化を進めていく方針とする。 
 

(5)  実施概要 
上述の検討方針を踏まえ、本サブタスクの 2 年間では、下記の取組みを実施する。 
 現実的な処分場の状態変遷を踏まえた緩衝材影響への定量化と隙間処理の工学的対策効
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果の把握 
 流出挙動（隙間処理の効果）や膨潤過程を考慮した再冠水後の緩衝材の状態を予測する

解析手法の構築） 
ここでは、上記の取組みの概要と下記①～④の実施内容の関係について述べる。 
  ① 地下坑道における流出試験 
  ② 現象理解のための室内試験 
  ③ 流出現象を考慮した緩衝材の挙動評価手法の開発 
  ④ 遠心模型試験による人工バリア再冠水挙動の評価 
図 2.6-15 に取組みと各実施内容の関係性を示す。 
 

 
図 2.6-15 本サブタスクにおける各実施内容の関係性 

 
1)  実際の処分場の状態変遷を踏まえた緩衝材影響への定量化と隙間処理の工学的対策効果の把

握 
本取組みについては、“①地下坑道における流出試験（以下「原位置試験」という）”と“②現象

理解のための室内試験（以下「室内試験」という）”により実施する。これらの試験では、実際の

処分場の環境状態の変遷を考慮した試験条件で、工学的対策を行わない隙間がある状態と工学的

対策方法として設定するケイ砂の隙間充填の状態の試験を行い、緩衝材流出の有無や密度の不均

一性の程度を把握し、緩衝材の影響範囲の定量化を行う。またこれらの試験において緩衝材の流

出が生じる場合には、緩衝材流出後の緩衝材密度分布を把握して、緩衝材への影響範囲を定量化

する。そして両者の試験を比較することで、隙間処理の工学的対策効果を確認する。 
原位置試験では、実際の処分場の環境状態変遷を考慮した試験条件を設定するために、試験孔

の湧水量測定、試験孔の水理試験などの地下環境条件の整理と試験装置の設計を本年度実施した。

そして本年度の成果を基に、次年度に実施する原位置流出試験にて、隙間に起因する緩衝材の機

能変化の範囲や程度の定量化、緩衝材と孔壁間の隙間処理による工学的対策の提示を行う。 
室内試験では、次年度の実施する原位置流出試験の事前のリファレンス試験として、ケイ砂に

よる隙間充填効果や緩衝材上部の膨出状況の把握のための試験を実施した。原位置流出試験は緩

（1）実際の処分場の状態変遷を踏まえた

緩衝材に対する湧水の影響の定量化
と隙間処理の工学的対策効果の把握

原位置試験 室内試験 解析評価

（2）再冠水期間の緩衝材の状態変化を考慮した

再冠水後の最終状態を予測する解析手法の構築

◆実際の処分事業を想定
した試験

実際の処分場の環
境条件を想定した
要素試験

隙間閉塞・膨潤過程の解析
二次元、三次元の密度分布
熱影響の評価

DACSAR,COMSOLの連成

知見の整理と、説明性を向上
検証ツールとしての妥当性の

確認

・2.4節ニアフィールドTHMC連成挙動評価（JAEA）への反映
・「緩衝材が流出」した場合のニアフィールド変遷評価に向けた統合化へ反映
・NUMOの評価に使える解析体系として使用できる解析ツールを整備

再冠水過程のモデル化
に必要な試験

遠心模型試験

解析評価で使用する初期状態に
係るデータの取得

定置～坑道埋め戻しまでを対象 坑道埋戻し後～緩衝材の飽和までを対象

※事前に室内試験で把握してから、原位置で実施
 緩衝材流出の有無や密度の不均一性の程度を把握
 緩衝材への影響範囲を定量化
 隙間処理の埋め戻し前までの工学的対策効果の把握

 隙間閉塞
 膨潤挙動
 Ca型化 等

再冠水プロセスおよび再冠水後の
緩衝材の状態（密度分布）を示す
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衝材の流出量を確実に測定できる保証がないが、室内試験では定量的に緩衝材の流出量を把握で

きることから、その測定結果からケイ砂の隙間処理による工学的対策効果を確認した。 
 
2)  流出挙動（隙間処理の効果）や膨潤過程を考慮した再冠水後の緩衝材の状態を予測する解析

手法の構築 
本取組みについては、“②現象理解のための室内試験”、“③流出現象を考慮した緩衝材の挙動評

価手法の開発（以下「解析評価」という）”、及び“④遠心模型試験による人工バリア再冠水挙動の

評価（以下「遠心模型試験」という）”を組わせて実施することで、モデル化及び解析手法の高度

化を行った。 
解析評価では、検討方針で示したように処分孔における岩盤と緩衝材間の隙間閉塞・膨潤過程

をモデル化し、再冠水過程における緩衝材の状態の変遷及び、再冠水後の緩衝材の密度分布を予

測する解析手法を構築する。本サブタスクでは、実スケールを対象とした解析に先立ち、室内試

験で用いるコア試験体サイズの問題を解析対象としたシミュレーションを実施し、室内試験結果

との比較・照合から、解析手法の妥当性・確からしさの検証を実施した。比較的単純な境界条件

下で生じる現象を解析により再現することによって、現象を解析に考慮する方法についての理解

を深め、実スケールでの応答を判明するための根拠とする。 
室内試験では、上記の隙間閉塞・膨潤過程のモデル化に資するデータを取得する試験を実施し

た。 
遠心模型試験では、地層処分などの分野における遠心模型試験の適用性及び緩衝材の再冠水過

程を対象とした解析結果の妥当性確認に関する文献調査を行い、情報の整理を本年度に実施する。

併せて、遠心模型試験により、緩衝材中の水の浸潤距離と経過時間（実物換算時間で数十年程度）

の関係を取得し、その結果と既往室内試験結果（数年程度の試験）とを比較することにより、緩

衝材中の水の浸潤挙動を対象とした加速試験としての遠心模型試験適用性を評価する。文献調査

と試験による検証を基に、遠心模型試験の適用範囲・妥当性を精査し、遠心模型試験が数百年オ

ーダーの処分環境の予測の検証ツールとしての妥当性を確認する。 
 
2.6.2  実施内容 
(1)  地下坑道における流出試験 
1)  研究計画の策定 

原位置試験では、前項（2.6.1 項(4)）で述べたように、再冠水までの期間を見据えた工学的対策

を施せる期間が「処分孔内への廃棄体定置から処分坑道埋め戻しまでの期間」であることを念頭

に置き、現実的な処分場変遷を踏まえた緩衝材の流出抑制の工学的対策を設定し、その工学的対

策に伴う影響の範囲（緩衝材流出の有無、緩衝材の密度分布）を把握・評価することを目的とし

た。ここでは、まず原位置試験を検証試験と位置づけ、研究計画について述べる。 
処分孔竪置きブロック方式の処分概念において、オーバーパック及び緩衝材の定置時に必要と

考えられる隙間（緩衝材と孔壁の間に生じる隙間）に着目し、実現性のある工学的対策の 1 オプ

ションとして、隙間処理による工学的対策を設定し、その効果を原位置試験により検証する。な

お、隙間処理による工学的対策の設定は、反復的な開発を行ううえで最初に設定する処理オプシ

ョンの 1 つであり、安全評価の要求（期待される初期性能）を満たさないと判断される場合には、

更なる工学的対策を検討する。隙間処理の工学的対策の設定は、後述する室内内試験の結果を基

に決定していくことから、原位置試験と室内試験は、連携して進めなければならない。 
図 2.6-16 に原位置試験と室内試験の関係を示した概念図を示す。 
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図 2.6-16 原位置試験と室内試験の関係 概念図 

 
原位置試験の 2 ヶ年計画を表 2.6-5 に示す。今年度は、地下坑道の環境の把握を主とし、試験

孔の出来形計測、試験孔の湧水量測定などを実施した。また、来年度の原位置試験に向けて、試

験装置の設計、緩衝材ブロックの製作を行った。 
次年度より、幌延 URL の地下 350 m の試験坑道 5 において、隙間処理による工学的対策の効

果を検証試験として地下坑道における流出試験を実施する。 
 

表 2.6-5 原位置試験の 2 ヶ年計画 
 1年目 2年目※ 

平成 30年度 平成 31年度 

原位置試験 

実施内容 

◆地下坑道における環境の把握 

１．試験環境の整備 

・試験孔の出来形瀬計測 

２．試験孔の湧水量測定 

３．試験孔の水理試験 

４．試験装置の概念設計 

◆地下坑道における流出試験 

・リファレンス（隙間あり）ケース 

・隙間処理による工学的対策効果の

検証ケース 
 

※２年目の実施内容は、今年度の結果を基に随時更新 
 
2)  地下坑道における環境把握 

地下坑道における環境把握は、幌延 URL 地下 350 m 試験坑道 5（図 2.6-17）内に設置してい

る試験孔 1 及び試験孔 2 を対象とし、湧水量測定、水理試験などを実施した。以下に、地下坑道

における環境把握として、今年度実施した個別の結果を記載する。 
 

 

制御された系による試験

◆取得データ

1）注水量-流出量
２）緩衝材の密度分布

※原位置環境の再現に限界あり
例えば、緩衝材の境界条件（岩盤の模擬）など

効果を確認した
対策／条件の提示

相互の取得データ比較
試験結果／工学的対策
効果の妥当性を検証

複雑な環境条件における試験

◆取得データ

1）注水量-流出量
２）緩衝材の密度分布

※精緻なデータの取得に限界あり
例えば、

・岩盤内に流出した緩衝材の流出量の測定は不可

・試験終了後に緩衝材を試験孔内から回収する際に緩

衝材の外側界面の擦れが発生 など既往研究成果より
流出発生メカニズムを考察した
工学的対策の提示

工学的対策効果の検証

現実的な処分場変遷を踏まえた
緩衝材に対する湧水の影響の定量化
と隙間処理の工学的対策効果の把握

緩衝材の定置～坑道埋め戻しまでの期間を対象

隙間処理の工学的対策効果を踏まえた湧水の影響の定量化

◆工学的対策が施せる期間
◆湧水により、緩衝材流出が最も懸念される期間

工学的対策効果の確認

原位置試験室内試験

文献調査
既往の研究等

定量値解析評価

・湧水環境
・母岩界面特性

（物理、水理）など
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周回坑道から試験坑道 5 切羽方向を撮影 

 
試験孔 2 の状況 

図 2.6-17 地下 350 m 試験坑道 5 説明図及び写真 
 
① 試験孔の出来形計測 

試験環境の整備として、試験孔 1 及び 2 の容積算出を目的とした試験孔の出来形計測（レベル

測量、3D スキャナー計測）を実施した。各孔の測定位置を図 2.6-18 に示す。レベル測量結果を

表 2.6-6 に示す。なお、各位置の深さは、コンクリートピット底盤の 8 箇所（図 2.6-18 の A～H）

で測定したレベルの平均値と試験孔底盤の各位置のレベル（図 2.6-18 の①～⑨）の差とした。3D
スキャナー計測を基に算出した各試験孔の容積を表 2.6-7 に示す。また、データ処理後の孔壁の

三次元表示結果を図 2.6-22、図 2.6-23 に示す。 
 

 
 

図 2.6-18 試験孔の深さ測定位置図（左）、コンクリートピット及び試験孔写真（右） 
 
 

コンクリートピット 

試験孔 
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表 2.6-6 レベル測量結果 各試験孔深さ 

測定位置 
試験孔 1 試験孔 2 

深さ（m） 
A～H の 

平均値との差 
（m） 

深さ（m） 
A～H の 

平均値との差 
（m） 

北① 1.774  -0.009  1.609  -0.006  

北東② 1.778  -0.005  1.618  0.003  

東③ 1.794  0.011  1.623  0.008  

南東④ 1.795  0.012  1.624  0.009  

南⑤ 1.795  0.012  1.631  0.016  

南西⑥ 1.798  0.015  1.641  0.026  

西⑦ 1.775  -0.008  1.594  -0.021  

北西⑧ 1.778  -0.005  1.608  -0.007  

中央⑨ 1.763  -0.020  1.591  -0.024  

深さ平均値 1.784 標準偏差 
0.012 1.615 標準偏差 

0.016 
 

 

  
図 2.6-19 計測前の試験孔（左）、孔内排水（右） 

 

  
図 2.6-20 ターゲット設置（左）、計測（右） 
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図 2.6-21 計測（左）、計測データ確認（右） 

 
 

表 2.6-7 各試験孔の容積算出結果 

孔名 容積(m3) 

試験孔 1 0.465 

試験孔 2 0.410 
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底盤 

 
（a）北面 

 
（b）南面 

 
（c）西面 

 
（d）東面 

図 2.6-22 試験孔 1 壁面の三次元表示結果 
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底盤 
 

 
（a）北面 

 

 
（b）南面 

 

 
（c）西面 

 

  
（d）東面 

図 2.6-23 試験孔 2 壁面の三次元表示結果 
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② 試験孔の湧水量測定 

試験孔 1 及び 2 について、湧水量測定を実施した。測定対象孔を排水した状態で連続測定可能

な投げ込み式水位計を孔底に設置し、湧水による水位回復過程において上昇する静水圧を測定し

た。試験孔への湧水の流入量は、水位と試験孔またはコンクリートピットの断面積を乗じて得ら

れた値とし、それを該当時間で除した値（すなわち、単位時間あたりの湧水の流入量）を流量と

した。測定対象でない方の試験孔の水位は、満水状態とした。 
湧水量の測定結果を図 2.6-24 に示す。 
 

  

  

 
図 2.6-24 湧水量測定結果 
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試験孔 1 の湧水量が回復する時間として、試験孔天端までの水位回復に 6 時間、コンクリート

ピット天端までの水位回復には、4 日となった。湧水量として、試験孔天端の水位では、1000 
mL/min、コンクリートピット天端の水位では、10 mL/min となった。 
試験孔 2 の湧水量が回復する時間として、試験孔天端までの水位回復に 13 時間、コンクリー

トピット天端までの水位回復には、5 日となった。湧水量として、試験孔天端の水位では、300 
mL/min、コンクリートピット天端の水位では、20 mL/min となった。 
 
③ 試験孔の透水試験 

(a) 試験方法 

湧水量測定の後、試験孔 1 及び 2 の周辺岩盤の水理特性（透水係数）を把握するため、透水試

験を実施した。図 2.6-25 に透水試験の装置全体の概念図を示す 
 

 
図 2.6-25 透水試験の装置全体 概念図 

 
透水試験の具体的な手順を以下に示す。 
・測定対象とする試験孔に注水などの配管を組み立てる。 
・測定対象の試験孔を満水状態にするために、測定対象外の試験孔に注水流量 200 mL/min 程

度で注水する。この際、エア抜き用の配管バルブは開けておく。 
・測定対象外試験孔のエア抜きが終わり、エア抜きバルブからの排水が確認されたら、バルブ

を閉じ、注水を終了する。 
・測定対象、及び測定対象外の試験孔の周辺岩盤の間隙水圧を安定させる（間隙水圧はコンク

リートピット底盤から下方 830 mm の位置に投げ込み式水位計を設置して測定）。 
・間隙水圧の安定が確認されたのち、測定対象の試験孔に 1 段階目の設定注水量で注水し、試

験を開始する。 
・試験区間の圧力（水頭）の安定を確認（30 分程度静置）後、次の段階の流量まで増加する。

なお、各段階に増加させる量は一定量とし、試験孔 1 の場合は 400 mL/min ずつ、試験孔 2
の場合は 200 mL/min ずつ増加させることとした。 

・注水流量を 4 段階目まで増加後、試験区間圧力（水頭）の安定を確認した時点で、流量と注

水区間圧力（水頭）を測定し、試験を終了する。 
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試験ケースを表 2.6-8 に示す。 
 

表 2.6-8 透水試験 試験ケース 
ケース 試験孔 1 試験孔 2 試験孔 3 

1 閉 測定 閉 

2 開 測定 開 

3 開 測定 閉 

4 閉 測定 開 

5 測定 開 開 

6 測定 閉 閉 
閉：試験上部に設置した蓋のバルブを閉じた状態 

開：試験上部に設置した蓋のバルブを開けた状態 

 
(b) 試験結果 

(ⅰ) 段階注水による試験孔水位（水頭）の変化 

段階的に注水流量を上昇させた際の試験孔水位（水頭）の時間変化のグラフを表 2.6-9 に示す。

グラフ中の試験孔水位（水頭）は、コンクリートピット底盤（試験孔上端）を基準面（0 mm）と

している。また、水位（水頭）の計測は、コンクリートピット底盤（試験孔上端）面から-830 mm
の位置に水位計を設置して、計測を行った。 
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表 2.6-9 透水試験結果 流量と水位（水頭）の経時変化図 

 
  

ケース 1：試験孔 2 
（試験孔 1；閉、試験孔 3；閉） 

ケース 2：試験孔 2 
（試験孔 1；開、試験孔 3；開） 

ケース 3：試験孔 2 
（試験孔 1；開、試験孔 3；閉） 

   
ケース 4：試験孔 2 

（試験孔 1；閉、試験孔 3；開） 
ケース 5：試験孔 1 

（試験孔 2；開、試験孔 3；開） 
ケース 6：試験孔 1 

（試験孔 2；閉、試験孔 3；閉） 
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(ⅱ) 透水係数の算出 

各試験孔周辺岩盤の透水係数を求めるために、注水流量と水位差の関係について整理したグラ

フを図 2.6-26 に示す。 
 

 
(a) 試験孔 2 の結果（ケース 1～ケース 4） 

 
(a) 試験孔 1 の結果（ケース 5～ケース 6） 

 
図 2.6-26 透水試験結果 注水流量と水位差の関係 

 
「地盤調査の方法と解説」（地盤工学会, 2013）に示される次式を用いて透水係数を算出した。 
 

k = Q/2πsL*ln[L/D+{1+(L/D)2}1/2]          (2.6-1) 
 

ここに、 
k：透水係数（m/s） 

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

水
位
差

(m
)

注水流量(㎖/min)

透水試験結果（試験孔2 ） 注水流量と水位差の相関
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ケース3_試験孔2測定_試験孔１開_試験孔3閉
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透水試験結果（試験孔1 ）注水流量と水位差の相関

ケース5_試験孔1測定_試験孔2閉_試験孔3閉

ケース6_試験孔1測定_試験孔2開_試験孔3開
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Q：注水量（m3/s） 
L：試験区間（m） 
D：試験孔直径（m） 
s：水位（水頭）変動量（m） 

 
表 2.6-10 に、各試験ケースの透水係数の算出結果を示す。 
試験孔 2 では、どのケースにおいても、10-6（m/s）オーダーとなり、対象孔以外のバルブの状

態（試験孔上部の開放状態）の違いによる透水係数への影響がない結果となった。 
試験孔 1 では、ケース 5 で k=7.03×10-6（m/s）、ケース 6 で k=6.18×10-6（m/s）となり、大

きな差はなく、試験孔 2 の透水試験と同様に、対象孔以外のバルブの状態（試験孔上部の開放状

態）の違いによる透水係数への影響がない結果となった。 
 

表 2.6-10 透水係数の算出結果 

 
 
今回、本事業で実施した透水試験の結果は、幌延 URL の深度 350 m における掘削影響領域の

透水係数オーダー（日本原子力研究開発機構, 2016b）と、同等な結果となった。 
 

試験区間 試験孔直径 設定注水量 実注水量 水位変化 透水係数
平均

透水係数

L(m) D(ⅿ) (mL/分) Q(mL/分) s(m) k(m/sec) ｋ(m/s)

ケース1 孔1：閉
孔3：閉 0.83 0.58 800 800.7 2.213 1.34×10-6

ケース2 孔1：開
孔3：開 0.83 0.58 800 798.9 2.138 1.38×10-6

ケース3 孔1：開
孔3：閉 0.83 0.58 800 802.3 2.146 1.38×10-6

ケース4 孔1：閉
孔3：開 0.83 0.58 800 805.0 2.036 1.46×10-6

ケース5 孔2：開
孔3：開 0.83 0.58 1800 1823.5 0.959 7.03×10-6

ケース6 孔2：閉
孔3：閉 0.83 0.58 1800 1797.3 1.074 6.18×10-6

試験対象孔 ケースNo

試験孔2

試験孔1

1.39×10-6

6.61×10-6

対象外孔の
バルブの
状態
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3)  試験装置 
図 2.6-27 に示した原位置試験の概要図を示す。今後の試験に定置冶具が必要となるため、別途

設計を行う。 
 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2.6-27 原位置試験の概念図 

 
原位置試験では、8 個分の緩衝材ブロックを組み合わせてドーナツ状にし、これらを鉛直に 8

段積み重ね、試験孔に設置する。そのため、8 個×8 段分の緩衝材ブロックを試験孔に簡便に設

置するための冶具を必要とする。設計を実施するにあたり、より現実的な湧水環境を模擬するた

め、最下段の緩衝材ブロックの底面が地下水と接触するように、定置冶具の底板全面に φ10 mm
の穴を多数設けることとした。 
なお、次年度に実施する原位置試験は、今年度の室内試験の結果を基に、随時更新していく計

画である。 
 

4)  緩衝材ブロックの製作 
次年度に実施する原位置試験に向けて、緩衝材ブロックを製作した。製作した緩衝材ブロック

の仕様を表 2.6-11 に、外観の模式図を図 2.6-28 に示す。 
既往の成果（核燃料サイクル開発機構, 1999a）より緩衝材において静的圧力による締固め特性

について示されており、ケイ砂混合率 30 wt%では静的圧力 20 MPa、及び静的圧力 50 MPa の

いずれの場合でも含水比 10 %付近で締固め性が最も高くなる。これより、本緩衝材ブロックにつ

いては、ケイ砂混合率 30 wt%、製作時乾燥密度 1.92 Mg/m3（試験孔寸法に対し膨潤時の乾燥密

度 1.60 Mg/m3）の緩衝材ブロックの製作時含水比を 10.5 %と設定した。 
  

孔底均しモルタル打設
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土圧計
（最終的な設置個数、設置位置は、当センターと協議）

（最終的な設置個数、設置位置は、当センターと協議）

実処分における処分坑道の想定線

実際の処分事業の廃棄体定置時のイメージ図 
（寸法は NUMO包括的技術報告書（レビュー版）を基に作成） 

原位置試験のイメージ図 
（実際の約 1/4～1/5スケール） 

緩衝材と孔壁間の隙間処

 

緩衝材の設置高

さ調整用ケイ砂 
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表 2.6-11 緩衝材ブロックの仕様 

（a）緩衝材ブロック製作に係る仕様 

材料（混合土） 
ベントナイト（クニゲル V1）70 wt% 
  ＋ケイ砂 30 wt% 
    （日陶連原料（株）3 号 15 wt%＋日陶連原料（株）5 号 15 wt%） 

混合水 水道水 

乾燥密度 
膨潤後 1.60 Mg/m3 

製作時 1.92 Mg/m3 

混合土製作時の 
含水比 

11.15 % 

 
（b）緩衝材ブロックの形状に係る仕様 

形状 ドーナツの 8 分割型の扇型ブロック 

寸法 外径 0.54 m、内径 0.21 m、厚さ 0.10 m のドーナツを 8 等分した形状 

重量 5.1 kg/ブロック 

 

 
図 2.6-28 緩衝材ブロックの外観（扇型ブロック） 

 
(2)  現象理解のための室内試験 
1)  実施概要 

室内試験では、次年度の実施する原位置流出試験の事前の試験として、ケイ砂による隙間充填

効果や緩衝材上部の膨出状況の把握のために下記の試験を実施する計画とした。 
 
〇工学的対策効果及び膨出状況の把握に係る試験小規模試験 

工学的対策を行わない隙間がある状態と工学的対策方法として設定するケイ砂の隙間充填の状

態の試験、及び試験セルの上部を開放した状態と拘束した状態の試験をそれぞれ実施することで、

隙間処理の工学的対策効果と緩衝材上部の膨出状況の把握を行う。本試験では直径十数 cm 程度

の小規模試験セルを用いて実施する。 
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〇工学的対策効果及び膨出状況の把握に係る試験工学規模試験 
上記試験で使用する小型試験セルでは、原位置流出試験と比較して試験規模が小さくなること

から、試験規模の違いによる影響の把握が必要となる。本試験では直径が数十 cm 程度の工学規

模試験セルを用いて、緩衝材流出の有無や密度の不均一性の程度を把握し、緩衝材の影響範囲の

定量化を行うことで、隙間処理の工学的対策効果と緩衝材上部の膨出状況を把握する。上記の試

験では、原位置流出試験では計測が困難な緩衝材流出量を定量的に計測できることから、緩衝材

流出量を測定することによって、ケイ砂の隙間処理による工学的対策効果を確認する。また、実

際の処分場の環境状態の変遷を考慮した試験条件とするため、2.6.2 項(1) 2)で把握した湧水環境

を基に注水方法・条件を設定することとする。 
 
〇緩衝材の膨潤率試験 

緩衝材の設計では、緩衝材の自己シール性を確保するために、緩衝材の最大膨潤率が緩衝材の

隙間体積比の 2 倍以上となるように厚さと密度を設定している（原子力発電環境整備機構, 2018）。
ベントナイトの淡水や人工海水に対する最大膨潤率と初期有効粘土密度の関係は、田中・中村

（2005）や戸井田ほか（2005）により取得されているが、幌延地下水における関係は取得されて

いない。本試験では、原位置流出試験結果を評価するために必要な、幌延地下水における緩衝材

の膨潤率を測定する。 
 
〇再冠水過程のモデル化に資するデータ取得試験 
本サブタスクでは、後述する 2.6.3 項(3)の流出現象を考慮した緩衝材の挙動評価手法の開発に

おいて、処分孔における岩盤と緩衝材間の隙間閉塞・膨潤過程のモデル化を行うことから、本試

験では、その膨潤・隙間充填過程シミュレーション結果の検証データを取得する試験を次年度に

実施する。 
 
2)  工学的対策効果及び膨出状況の把握に係る小規模試験 

本試験では図 2.6-29 に示す小型試験セルを用いて、隙間処理の工学的対策効果と緩衝材上部の

膨出状況の把握を行った。実施した試験ケースを表 2.6-12 に示す。隙間処理の工学的対策効果を

把握するために、隙間がある状態と工学的対策方法として設定するケイ砂（3 号）の隙間充填の

状態の試験を実施した。また緩衝材上部の膨出状況の把握のために、試験セルの上部を開放した

状態と体積拘束した状態の試験を実施した。加えて、充填するケイ砂の粒径の違いによる工学的

対策効果の違いを把握するために、3 号ケイ砂で隙間充填した状態と 6 号ケイ砂で隙間充填した

状態の試験を実施した。 
試験で使用した緩衝材の材料は、Na 型ベントナイト（クニゲル V1）にケイ砂 3 号とケイ砂 5

号を乾燥質量比 7：1.5：1.5 で混合したもので、供試体膨潤後の平均乾燥密度が 1.60 Mg/m3程度

となるように作製した。2.6.2 項(1) 2)で把握した湧水環境を基に設定した 10 mL/min の流速で 2
連動のシリンジポンプにより 7 日間注水を行った。注水する液種は幌延地下水を模擬した組成の

水溶液（これ以降、「幌延模擬地下水」と記す）とした。幌延模擬地下水の組成表を表 2.6-13 に

示す。測定項目は、試験中の注水量、注水圧、緩衝材流出量、試験前後の緩衝材の乾燥密度と飽

和度、膨出量である。 
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図 2.6-29 小規模試験セル 

 
表 2.6-12 小規模試験セルの試験ケース 

試験ケース 供試体寸法 隙間 
寸法 注水条件 試験 

期間 液種 

1 
上部拘束 

隙間有り 

φ100×H50 
mm 5 mm 10 

mL/min 7 日間 
幌延地下水 
を模擬した

水溶液 

2 ケイ砂 3 号充填 
3 

上部開放 
隙間有り 

4 ケイ砂 3 号充填 
5 ケイ砂 6 号充填 

 
 

表 2.6-13 幌延地下水と幌延模擬地下水の組成 

項目 幌延地下水 幌延模擬地下水 

pH - 7.9 7.8 
ナトリウムイオン mg/L 2,842 2,890 
カリウムイオン mg/L 125 63.6 

カルシウムイオン mg/L 53.8 26.8 
マグネシウムイオン mg/L 47.2 56.2 

塩化物イオン mg/L 3,464 3,420 
炭酸水素イオン mg/L 2,100 2,090 

ホウ素 mg/L 69.9 71.4 
 
なお緩衝材流出量の測定には、既往の研究において実績のあるバッチ式の測定方法（原子力環

境整備促進・資金管理センター, 2012；2015；2016；2017a）を採用した。これは、一定期間の

排水を溜め置いて、十分に攪拌した排水を 200 mL 程度採水して吸光度を計測し、事前に取得し

た吸光度と緩衝材（緩衝材中のモンモリロナイト）の濃度の関係から、その期間の緩衝材の粘土

成分の流出量を算出する方法である。 
上部拘束時の隙間有りとケイ砂 3 号充填の試験ケースにおける総通水量と緩衝材流出量の関係

図を図 2.6-30 に示す。ケイ砂による充填の有無で比較すると、ケイ砂を隙間に充填したケースの

方が、明らかに緩衝材流出量が小さかった。この結果から、定置後初期において、ケイ砂を隙間

供試体
Φ100mm、高さ50mm

100

タイロッド　M10　6本

排水溝　幅5mm、深さ15mm

試料容器　アクリル

内径110mm　t=20mm

底板　アクリル

底部ポーラスストーン　t=5mm

20
.0

190.0

2.
5

上部ポーラスストーン　t=10mm

50
.0

給水

排水
試料回収

排水孔　内径20mm程度

排水キャップ　アクリル

上板　アクリル

排水孔　φ6mm

円周上にピッチ30°程度で

110
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に充填する効果はあると考えられる。ケイ砂を充填し、膨潤を抑制することによってパイピング

現象の発生を防いでおり、このため、隙間を充填しない場合の総送水量と緩衝材流出量の関係よ

りも流出量が小さくなったものと考えられる。また、図中には既往研究（原子力環境整備促進・

資金管理センター, 2018）で得られた通水液を蒸留水とし、100 mL/min で通水した時の隙間有

りの試験で得られた総流量と緩衝材流出量の関係を近似線で示した。本試験と送水量が 10 倍異

なるが、総送水量と緩衝材流出量の関係は、最終的に既往の研究結果に漸近する結果となった。

既往の研究（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2012；2015；2016；2017a）によれば、

流出現象は、パイピング現象によって形成された水みち近傍での非常に局所的な現象であり、送

水量や乾燥密度などに依らずベントナイトの種類や液種の影響が大きいと考察されており、この

結果は既往の研究の考察と整合する結果である。 
今回の試験は、約1週間（167時間）の試験であり、長期に通水を継続して緩衝材の膨潤が進

むことにより、流出の状態が変化する可能性もあるため、長期の試験も必要である。また、スケ

ールアップした時の効果も確認する必要があるため、来年度以降、試験により確認する。 
図2.6-31に示した3号ケイ砂を充填したケースでの上部拘束と上部開放の試験の比較では、上

部拘束した方が流出量は少なかった。これは、上部開放により膨出した緩衝材が流出量に加算さ

れているためと考えられる。同図に示したケイ砂の粒度を変えた試験の比較では、6号ケイ砂を

隙間に充填したケースでは、上部を拘束して3号ケイ砂を充填したケースとほぼ同じ流出量であ

り、上部開放した6号ケイ砂では、3号ケイ砂のケースのように膨出による緩衝材の外部への流

出の寄与がなかった可能性がある。また、3号ケイ砂の方が粒径は大きく、間隙が大きいことが

流速に影響したことも考えられるため、来年度、上部拘束したケースで粒度の効果を確認する。 
 

 
図 2.6-30 上部拘束時の隙間有りとケイ砂 3 号充填の試験ケースにおける 

総通水量と緩衝材流出量の関係 
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図 2.6-31 上部拘束と上部開放、及びケイ砂の粒度による影響の比較 

 
図 2.6-32 上部開放で 3 号ケイ砂を充填して 10 mL/min の流量で幌延地下水を通水したケース

の、試験状況を示す。写真から、供試体が膨潤して、セルから 5 cm 程度膨出していることが分

かる。この際、底面はセルの底版と接している（図 2.6-32(d)）ことから、ケイ砂を充填すること

で、常に一定の水みちが確保され、送水圧が全応力として供試体底面に作用することを防ぎ、浮

き上がりを防止していることが分かる。膨出部を除去した上部の面（図 2.6-32(e)）では、供試体

の色から中央部の含水率が低いことがうかがえ、膨出部は充填したケイ砂近傍であり、供試体の

中心は不飽和領域が残っていた。なお、上部開放の隙間に何も充填しないケースでは、膨潤・膨

出が進み供試体底面に応力がかかった結果、供試体が浮き上がってしまった。セルの側面の摩擦

係数が低いこと、供試体の自重が小さいことなどが影響しているため、実規模での現象とは異な

ると考えられる。 
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(a)上面 

 

(b)側面 

 

(c)斜め上方 

 
(d)底面 

 
(e)膨出部除去面 

 
(f)断面 

図 2.6-32 上部開放、3 号ケイ砂充填ケースの試験状況 
 
3)  工学的対策効果及び膨出状況の把握に係る工学規模試験 

本試験では図 2.6-33 及び図 2.6-34 に示す工学規模試験セルを用いて、工学的対策効果と膨出

状況における試験規模の違いの影響把握を行った。本年度は、実際の処分場の環境状態の変遷を

考慮した試験条件下で、緩衝材流出の有無や緩衝材上部の膨出の程度、及び密度の不均一性の程

度を把握するために、緩衝材の側部の隙間があり、緩衝材上部を開放した状態の試験を実施した。

試験条件を表 2.6-14 に示す。 
試験で使用した緩衝材の材料や密度は、2.6.2 項(2) 2)の小規模室内試験と同様なものとした。

次年度実施する原位置試験の条件と 2.6.2 項(1) 2)で測定した原位置の試験孔上部での湧水量を基

に設定した 300 mL/min の流量で 2 連動のシリンジポンプにより 4.5 日間程度注水を行い、緩衝

材流出の有無を観測した。一方、300 mL/min の流量で長期間の試験を実施することは困難なた

め、300 mL/min で 4.5 日間程度注水した後、段階的に注水量を落とし、原位置試験では、坑道

の底盤位置での湧水量にあたる 10 mL/min の流量で 30 日間注水して緩衝材上部の膨出の程度を

測定した。注水する液種は幌延地下水の組成を模擬した水溶液を調整し、用いた。測定項目は、

試験中の注水量、注水圧、緩衝材流出量、試験前後の緩衝材の乾燥密度と飽和度、膨出量である。 
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図 2.6-33 工学規模試験セルのイメージ 

 

  
図 2.6-34 工学規模験セル 

 
 

表 2.6-14 工学模試験セルの試験条件 

試験ケース 供試体寸法 隙間 
寸法 注水条件 試験 

期間 液種 

上部開放 隙間有り φ500×H600 
mm 

20~30 
mm 

300 mL/min 
↓ 

200 mL/min 
↓ 

100 mL/min 
↓ 

10 mL/min 

4.5 日間 
↓ 

3 日間 
↓ 

3 日間 
↓ 

30 日間 

幌延模擬 
地下水 

 
図 2.6-35 に通水量を 100 mL/min から 10 mL/min に切り替えた時点の緩衝材の側面の写真と

隙間が埋まっていく途中の状況を示す。a)、b)の写真から、パイピング現象が起きていることが

膨出時のセルのせり

上がりを防ぐための

スペーサ

給水口

ズレ止め軸

ﾊﾟｲﾋﾟﾝｸﾞ生成時の状況が

分かるように供試体上面

には拘束板を配置しない

断面図
平面図

スペーサ以外の全周から排水可能

560mm

500mm

600mm

560mm

セル

拘束板

多孔質板タイロッド
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わかる。隙間が緩衝材によってシールされているように見えるが、c)に示すように、供試体の表

面から剥落した緩衝材が隙間に堆積して、その堆積物が隙間を充填していく状況が途中で観察さ

れた。この状況は、イオン交換水による試験（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018）
とは異なるプロセスである。 
 

 
a) 側面の水みち 

 
c) 隙間が沈殿物で充填されていく状況 

 
b)上部の水みち 

 
図 2.6-35 工学規模試験での流出試験の状況 

 
図 2.6-36 には、総送水量と緩衝材流出量の関係を示す。図には、既往の研究（原子力環境整備

促進・資金管理センター, 2016；2017a；2018b）で実施された工学規模試験の結果も併せて示す。

図から、同じ総送水量で比較すると、既往の研究結果に比べて今回の試験の緩衝材の流出量が大

きいことが分かる。これは、緩衝材の膨出部が崩れて流出することの影響や、幌延地下水の組成

を模擬した地下水に含まれる Ca2+イオンが炭酸カルシウムとして析出していることが確認され

ており、その影響で流出量として計測される値が高くなっていることなどが影響している可能性

がある。いずれにしても、上部開放状態での試験であることが影響を与えていることになり、緩

衝材の上部は緩衝材の流出の工学的対策を確認するための試験は、上部を拘束した試験をする必

要があると言える。 
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図 2.6-36 総送水量と緩衝材流出量の関係 

 
4)  緩衝材の膨潤率試験 

幌延地下水における最大膨潤率と初期有効粘土密度の関係がこれまでに取得されていないこと

から、原位置流出試験の評価に資するために、本試験では図 2.6-37 に示す試験セルを用いて幌延

地下水における緩衝材の膨潤率を測定した。試験ケースは表 2.6-15 に示す緩衝材の初期の乾燥密

度を 1.2～2.3 Mg/m3の範囲で異なる密度を 7 ケース設定した。 
試験で使用した緩衝材の材料は、Na 型ベントナイト（クニゲル V1）にケイ砂 3 号とケイ砂 5

号を乾燥質量比 7：1.5：1.5 で混合したものである。また液種は原位置の試験孔で採水した幌延

地下水を使用した。 
 

 
a) 概念図             b) 試験装置の外観 

図 2.6-37 膨出率試験セル 
  

 

ピスト ン

セル
排水

変
位

計
 ×

2

給水

多孔質板

供試体
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表 2.6-15 膨出率試験セルの試験ケース 

試験ケース 
供試体寸法 境界条件 液種  乾燥密度 

Mg/m3 
有効ベントナイト乾燥密度 

Mg/m3 
1 1.2 0.97 

φ60×H5 
mm 

荷重一定 
0.0088 
MPa 

幌延原位置

の地下水 

2 1.4 1.16 
3 1.6 1.36 
4 1.8 1.57 
5 2.0 1.79 
6 2.2 2.01 
7 2.3 2.20 

 
試験結果より得られた幌延地下水における最大膨潤率と初期有効粘土密度の関係を図 2.6-38

に示す。図には、既往の研究（田中・中村, 2005；戸井田ほか, 2005）の蒸留水、10%人工海水、

人工海水を用いて得られた結果も併せて示している。既往の研究では、初期有効ベントナイト乾

燥密度が大きくなるほど最大膨潤率は大きくなり、その関係は線形であった。また、その勾配は、

既往の研究において蒸留水と 10%人工海水を用いたケースでは平行で、人工海水の勾配は、蒸留

水や 10%人工海水を用いたケースに比べ、緩いという結果であった。蒸留水の場合が最も膨潤率

が大きく、10%人工海水、人工海水とイオン強度が高くなることにより膨潤率は低くなっていた。

本検討の結果では、初期有効ベントナイト乾燥密度と最大膨潤率の関係、既往の研究と同様に線

形であり、既往の研究と整合する結果となった。さらに、その膨潤率は、幌延地下水は人工海水

と比べるとイオン強度が低いにもかかわらず、人工海水を用いた既往の研究結果と概ね一致する

ことが分かった。本検討の膨潤後乾燥密度が人工海水と同等の値になっているのは、供試体がケ

イ砂を 30wt%含んでいるため膨潤性能が小さいのに対して、人工海水の 1/3 程度のイオン強度の

ため膨潤しやすい条件となり、互いに相殺している可能性がある。 

 
図 2.6-38 最大膨潤率と初期有効粘土密度の関係 
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 今回得られた幌延地下水での膨潤率測定の結果から、緩衝材の自己シール性の機能を幌延地下

水環境で評価する場合には、海水環境での評価と同等と考えることができることがわかった。 
 
(3)  流出現象を考慮した緩衝材の挙動評価手法の開発 
1)  再冠水過程を対象とした解析的評価に考慮すべき事象 
 ベントナイトの再冠水に関連するプロセスの評価については、SKB のレポートなどでも述べら

れている（Hökmark et al., 2009；Börgesson et al., 2015；Leonira, 2018 など）。プロセスの検

討は KBS-3V の概念に基づいて行われているが、ほとんどのプロセスは緩衝材で一般的なもので

あり、考慮すべき事象については廃棄体を囲むベントナイト緩衝材に関して共通のものとして扱

えるものと考えられる。以下に解析的な評価をする際に考慮すべき要素を挙げる。 
 

・緩衝材流出 
・緩衝材の温度変化（ピーク温度の計算） 
・再冠水の時間スケール 
・緩衝材の力学挙動の変化 
・緩衝材の均質化 
・ベントナイト質量の減少後の緩衝材均質化 
・緩衝材の膨出 
・キャニスターの沈下 

 
これらの要素について、解析に取り入れて評価し、その結果を現実的な評価とするためには、

処分概念に基づいた評価が必要となる。日本における処分概念はまだ、決定されていないが、現

在の有力な概念である、竪置き定置方式と横置き PEM 方式については少なくとも再冠水プロセ

スと再冠水後の状態を評価できるツールを持たなければならない。そのツールとしての力学的解

析に関しては、膨潤性粘土の性質の理解とその密度分布の均質化につながる基本的なプロセスの

把握、並びに数値モデリングの高度化が水理-力学的挙動とその結果として生じる人工バリアの性

能を評価するために不可欠である。 
本サブタスクでは、2.6.1 項(4)で述べたように緩衝材の流出に関しては、ベントナイト質量の

減少として取り扱い、ベントナイト質量減少後の緩衝材の密度分布の均質化についての解析的な

検討手法について検討する。均質化を解析手法によって評価する際には、上記に示したその他の

要素も相互に影響し合い、関連しているため複数の要素の関連を考慮して総合的に評価すること

が必要である。しかし、解析的な評価をするにあたり、これらを一度に連成させるには、現象・

要素が相互に複雑に関連しているため、合理的ではないと考える。まずは、それぞれの事象につ

いて単純な系での試験結果に基づいてモデル化し、解析手法を構築していくことにより、対象と

すべき事象の影響の大小を把握し、必要に応じた連成をすべきと考える。 
そこで、本年度からの力学解析については、緩衝材の流出を考慮した時に重要となる隙間の充

填のプロセスを対象とすることとした。流出は、緩衝材と岩盤の間に隙間がある場合に、緩衝材

の表面が膨潤により密度が低い状態となった時に主に発生し、緩衝材に作用する流速と緩衝材の

せん断強度の大小によって、生じると考えられる。そのため、隙間が緩衝材の膨潤性によって埋

められていく過程で、緩衝材の密度分布がどのように変化するのかを把握することは重要である。

試験では、緩衝材内部の密度分布の変化の過程を把握することは困難であるため、解析的に把握

することは、現象理解のために有用な情報となる。また、質量が減少した際の均質化の評価も同

じ手法によってできると考えられる。 
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2)  DACSAR を使った力学解析の検討 
これまでの検討（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018b）においては、2.6.1 項(2)に

示したように、室内試験における浸潤の進展に伴う再冠水挙動をある程度表現できるようになっ

たが、緩衝材の流出現象は考慮されていない。そこで本検討では上述のように、緩衝材の流出現

象による緩衝材の損失を考慮することを最終目標とし、DACSAR を解析ツールとして、緩衝材と

岩盤の隙間への膨潤による充填プロセスの把握を行う。この検討よって上述のような事象の評価

方法を構築するとともに、再冠水プロセスにおける緩衝材の密度や応力の変化のメカニズムを理

解することにもつながると考えられる。 
表 2.6-16 に本取組の研究計画を示す。段階的な検討とする為、本年度はより簡易な初期状態を

飽和と仮定した膨潤・隙間充填過程シミュレーションを実施し、その結果を踏まえて来年度に不

飽和を初期状態としたケースを実施する。 
 

表 2.6-16 DACSAR を使った力学解析の研究計画 

 
 
① 解析ケース 

飽和した地盤材料の土／水連成問題を扱う有限要素解析コード DACSAR（金澤ほか, 2008）
を用い、一次元の膨潤・隙間充填過程シミュレーションを実施した。解析ケース一覧を表

2.6-17 に示す。Case 1 は膨潤変位の限界を設けず、解析対象とする期間中、常に自由膨潤状態

にあるとした。Case 2 から Case 4 までは、それぞれ隙間幅を 5.0、7.5、10.0 mm とした。こ

れらを比較することにより充填プロセスの影響把握を行った。図 2.6-39 に膨潤・隙間充填過程

シミュレーションの概念図を示す。 
 

 
表 2.6-17 解析ケース一覧 

ケース名 隙間幅 充填後の平均乾燥密度 
Case 1 膨潤変形の限界なし ― 
Case 2 5.0 mm 1.60 Mg/m3 
Case 3 7.5 mm 1.07 Mg/m3 
Case 4 10.0 mm 0.80 Mg/m3 

 

 
図 2.6-39 膨潤・隙間充填過程

シミュレーション概念図 

 
② 解析条件 

(a) 初期条件 

初期状態は、緩衝材が高密度に締め固められ、さらに締固め後の乾燥密度を維持したまま、蒸

留水によって飽和化した状態を想定する。解析の初期状態を作成するまでの過程の概念図を図

2.6-40 に示す。飽和供試体は均質であり、応力状態は等方応力状態にあるという仮定を設けた。

また、背圧はゼロと仮定した。 

4 7 10 1 4 7 10 1

飽和供試体

不飽和供試体

2018 2019

膨潤・隙間充填過程
シミュレーション

取りまとめ

供試体
飽和状態

Φ100mm、高さ45mm

隙間幅 

膨潤 
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①締固め・不飽和状態 ②飽和化状態 ③初期状態 

 
 

 
間隙水圧：  
全応力：  
有効応力：  

 
間隙水圧：  
全応力：  
有効応力：  

図 2.6-40 初期状態に至るまでのプロセス 
 
膨潤圧は、同材料に対する鈴木・藤田（1999）によるケイ砂 30%混合クニゲル V1 の膨潤圧試

験の結果を参照して定めた。本解析の初期状態（乾燥密度：1.778 Mg/m3、間隙比：0.539）にお

ける膨潤圧は 1290 kPa と推定し、上述の初期応力を決定した。 
 

(b) 解析モデル及び境界条件 

解析では、供試体側面と内壁面との摩擦を無視し、鉛直方向の変形、並びに、鉛直方向の間隙

水の流れのみを考えるため、円筒供試体の軸方向に沿った一次元問題とした。したがって、二次

元軸対称条件を仮定し、円筒供試体の半径方向の一断面を対象としつつも、半径方向には要素を

分割していない。円筒供試体の軸方向方向は、初期供試体高さ 45 mm に対して、9 節点アイソパ

ラメトリック要素を用いて 25 要素分割している。図 2.6-41 に解析モデルと境界条件を示す。ま

た、排水／給水境界となる供試体上面に位置する節点に境界条件として与える水圧の時間変化を

図 2.6-41 の右図に示す。隙間への給水過程は、数値計算の収束性を良くするため 60 秒の時間を

設け、水圧を初期値-1290 kPa から 0 kPa まで線形に上昇させた。その後は、境界の水圧を一定

に保ち、365 日の放置期間を設けた。下端面の節点以外は、円筒供試体の軸方向方向の変位を許

すが、上端面の節点が所定の変位に達したとき、つまり、供試体が隙間を充填したと判断された

とき、上端面の節点の変位を拘束した。 
 

 

 

 
供試体上面（排水／給水境界） 

における水圧 

図 2.6-41 解析モデルと境界条件 
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(c) 解析物性値 

(ⅰ) 力学パラメータ 

本解析では飽和ベントナイトの吸水膨潤挙動を表現するために、有効応力とひずみの関係を記

述する構成関係として、ダイレイタンシー応答を表現する弾塑性構成モデルである修正Cam-clay
モデル（Roscoe and Burland, 1968）に、塑性膨潤（Plastic rebound）の概念（Amerashinghe 
and Kraft, 1983）を考慮した構成モデル（伊藤, 2017）を用いる。用いた構成モデルのパラメー

タ一覧を表 2.6-18 に示す。このうちパラメータ の決定にあたっては、理想的には、載荷・除荷・

再載荷過程を含む等方圧密試験の結果があれば好ましい。しかしながら、ベントナイトのような

低透水・膨潤性材料について、このような試験を実施することは供試体作製や制御の観点から困

難である。よって本検討においては、対象とする材料（ケイ砂 30%混合クニゲル V1）について

過去に実施されている一次元圧密試験（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018b）及び非

排水せん断試験の両方の結果を要素応答として表現できるパラメータセット（パラメータ を含

む）を解析で用いることとした（高治・鈴木, 1999）。 
 

表 2.6-18 構成モデルパラメータ 
（高治・鈴木, 1999） 

 

パラメータ名 記号 数値 
限界応力比  0.630 
圧縮指数  0.800 
膨潤指数  0.028 
ポアソン比  0.400 
塑性膨潤パラメータ  0.450 

 

ここで、 

;  and  

 
 

 
(ⅱ) 水理パラメータ 

本検討では間隙中の流体の流れが Darcy 則に従うと仮定した。ベントナイトの透水係数の乾燥

密度（間隙比）依存性を考慮し、Börgesson et al.（1995）による透水係数モデルを採用した（図

2.6-42）。 

 
図 2.6-42 透水係数の間隙比依存性 

 

このモデルでは、透水係数は と表される。ここで、 はリファレンスとなる間隙

比 に対応する透水係数であり、 は材料パラメータである。これらのパラメータを同定には、
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シミュレーションの対象とする材料（ケイ砂 30%混合クニゲル V1）に対して実施されている透

水試験（高治・鈴木, 1999；鈴木ほか, 1992）の結果を参考とした。このリファレンス間隙比をシ

ミュレーションの初期間隙比とするとき（ ）、 、 とすれば、図

中の直線のように試験値の傾向を概ね表現できることから、シミュレーションでのパラメータ値

としても、これらを採用することとした。 
 
③ 解析結果 

(a) 供試体高さ 

図 2.6-43 に供試体高さの経時変化を示す。Case 1 は膨潤変位の限界がないケースであり、解

析期間として設定した 365 日まで、供試体の高さが単調に増加し膨潤し続けている。初期高さ 45 
mm に対して、膨潤開始から 365 日経過時には、供試体高さが 59 mm まで増加する。Case 2 か

ら Case 4 は、設定した隙間幅だけ供試体は膨潤し、隙間を供試体が充填すると、高さは一定にな

る。隙間充填に要する日数は、Case 2 から Case 4 までのそれぞれについて、33.9 日、78.5 日、

147.5 日となった。 

 
図 2.6-43 供試体高さの経時変化 

 
(b) 供試体の軸圧と側圧の経時変化 

図 2.6-44 に、それぞれのケースにおける、供試体内の軸圧（軸方向全応力）と側圧（側方全応

力）の経時変化を示す。比較のために、供試体高さの経時変化を破線で再掲している。 
 

● 供試体軸圧 
黒実線で示す軸方向の全応力は、要素・積分点ごとに鉛直有効応力と間隙水圧の和でもって算

出されるが、力のつり合い条件を満足するように支配方程式が解かれるため、供試体の高さ方向

のどの位置（要素・積分点）をとっても、常に一致する結果となる。ただし、解析では自重（重

力）の影響を無視していることを付記する。Case 1 では、供試体の上面が常に応力解放された境

界面となるため、鉛直全応力は常にゼロとなる。一方、Case 2 から Case 4 では、供試体が隙間

を充填し、上面がピストンに接すると同時に、膨潤変形を拘束するための拘束圧として鉛直全応

力が生じ始める。膨潤を抑制するための圧力であるから、これを膨潤圧と見ても差し支えない。

約 300 日経過後には、Case 2 から Case 4 のどのケースにおいても鉛直全応力（膨潤圧）は平衡

状態に至っており、隙間幅が大きいケース程、すなわち、膨潤・隙間充填後の供試体の平均乾燥

密度が小さいケース程、より小さな平衡膨潤圧が発生する結果となっている。 
 

539.00 =e ( )sm1068.2 13
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−×=k 15.2=kλ



2-120 

● 供試体側圧 
色付きの実線は、供試体高さ方向の側圧を示している。初期状態において供試体下面から 9 mm

（赤）、18 mm（青）、27 mm（緑）、36 mm（橙）の高さに位置する積分点の側方有効応力と間

隙水圧の和をもって表示している。まず、膨張制限のない Case 1 では、時差があるものの、どの

高さにおいても側圧が一旦上昇し、同値の最大値に至った後に、緩やかな減少に転じている。こ

の応答は、吸水面である供試体上面に近いほど、早い（橙→緑→青→赤の順）。300 日を経過して

も、供試体が膨潤し続けることと同様、側圧の減少も収束していないが、いずれはゼロに漸近す

ると仮定した経路を描いている。Case 2 から Case 4 における側圧の変化は、隙間充填に至るま

では Case 1 と全く同じになるが、それ以降はそれぞれ異なる。どのケースにおいても、約 300
日経過後には、側圧も一定値に収束しているが、高さによって収束値が異なるようであり、側圧

の不均一分布が残留している。供試体の下部ほど側圧の収束値は大きくなっている。同じ高さに

おける側圧をケースごとに比較すると、鉛直全応力と同様、隙間幅が大きいケース程、より小さ

な値に収束している。 
 

 
a) Case1 

 
b) Case2 

 
c) Case3 

 
d) Case4 

 

図 2.6-44 軸圧・側圧の経時変化（破線：供試体高さ） 
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(c) 乾燥密度分布の経時変化 

各ケースの乾燥密度分布の経時変化を図 2.6-45 に示す。Case 1 では、吸水面に近い供試体の

上部ほど、より早期に乾燥密度が低下（膨潤）し、時間の経過に伴い、供試体下部にも低密度化

が広がる様子が見て取れる。先に示した供試体高さの変化は、このような高さ方向に不均一な膨

潤ひずみの積分として現れるものと解釈できる。Case 2 から Case 4 については、各々、隙間充

填に至った時刻を破線で示している。破線以前の推移は、Case 1 と全く同じである。隙間充填に

至った後は、ケースによって程度は異なるが、供試体の下部においては乾燥密度の低下が僅かな

がら継続するものの、供試体の上部では、充填に至るまでに低下した乾燥密度が再度、増加し、

再圧縮する傾向が見られる。すなわち、隙間充填に至った時点（破線で示した時刻）で生じた乾

燥密度の不均一さが、それ以降において解消される傾向にあるわけであるが、定常状態に至って

も完全に解消されるわけではなく、不均質な分布は残存している。 
 

 
a) Case1 

 
b) Case2 

 
c) Case3 

 
d) Case4 

図 2.6-45 乾燥密度分布の履歴（初期配置参照、破線：隙間充填に至った時刻） 
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① 不均質な分布が残留するメカニズム 
ここでは隙間充填により不均質な分布が残留するメカニズムに関して考察する。これに先立っ

て、膨潤・隙間充填過程シミュレーションと同じ初期条件、パラメータセットを用いた、一次元

膨潤過程の要素シミュレーション（Case1の条件で供試体を均一、一様に設定）の結果を図

2.6-46に示す。Case2（隙間5 mm）における供試体内の積分点での間隙比-平均有効応力関係を

図2.6-47(a)に有効応力経路を(b)に示す。初期状態において供試体の下面から36、9 mmの高さ

にあった位置を図示のために抽出している。各経路上には、初期点を白抜の丸（〇）、供試体が

隙間を充填した時点を白抜き星（☆）、平衡状態を黒塗の丸（●）で示している。また、各図に

は、比較のために、一次元膨潤過程の要素シミュレーションで得られた経路を破線で併記してい

る。 
供試体が隙間を充填するまでは、いずれの位置でも、破線で示す一次元膨潤経路に沿って状態

変化が進行している。吸水面に近い供試体上部ほど、より早期に負の間隙水圧が消散するため、

平均有効応力の減少が促され、吸水膨潤も先行する。供試体が隙間を充填した時点（図中、☆
印）における間隙比が供試体上部ほど高いのは、このためである。さらに時間が経過すると、供

試体の下部では破線に沿う吸水膨潤が継続するが、隙間が充填されることによって供試体の全体

高さが一定に保たれる。このため、上部境界で変位が拘束され、かつ供試体下部が継続膨潤領域

（吸水膨潤過程）であり有効応力が高いことにより、供試体上部において再圧縮が生じる。再圧

縮過程は、弾塑性状態にあった膨潤過程に対して非可逆な応答であり、弾性状態に転じるため、

膨潤経路とは異なる経路を辿ることになる。この非可逆性が、平衡状態に至っても、供試体内に

乾燥密度ないし間隙比の不均一分布が残留する理由となると考えられる。また、図2.6-47(b)に
平衡時の鉛直有効応力（＝軸圧）の値を示す σa′= 200 kPa一定線を描いている。どの積分点

も、平衡時には応力状態がこの線上にあり、かつ軸差応力の値は異なるため、ひいては側圧が異

なることを示している。 
 

  
a) 間隙比－平均有効応力 b) 有効応力経路 

図 2.6-46 一次元膨潤過程の要素シミュレーション結果 
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 a) 間隙比－平均有効応力 
b) 有効応力経路 

（黒線は平衡時の鉛直有効応力） 

供
試

体
下

面
か

ら
36

 m
m

 

  

供
試

体
下

面
か

ら
9 

m
m

 

  
図 2.6-47 有効応力経路・間隙比-平均有効応力関係（Case2） 

 
② まとめ 

本検討では、緩衝材と孔壁との間に隙間が存在するような状況を想定し、再冠水過程における

緩衝材の膨潤による隙間充填プロセス（隙間の充填、及び、充填後、平衡状態に至るまで）にお

ける緩衝材の変状を評価するための解析手法を示した。また、緩衝材の状態変遷シミュレーショ

ンを通して、乾燥密度や応力の分布性状が変化するメカニズムの説明を試みた。解析より得られ

た知見及び課題を以下に示す。 
 

〇知見 
● 隙間を充填し、平衡状態に至る過程で負の間隙水圧は消散され、全応力と有効応力は等しく

なる。鉛直方向の力のつり合いから軸圧は高さ方向に一様であるため、ひいては鉛直方向の

有効応力も一様になる。しかしながら、側方向の有効応力は高さ方向に不均一になる。この

側圧の不均一さは、再圧密領域と継続膨潤領域という履歴の違いによって生じる。 
● 隙間が充填された後、飽和状態にある供試体の高さ（体積）が固定されるため、供試体の内

外での水のやり取りは起こりえず、専ら、供試体内部でのみ水が移動する。この水の移動が

供試体内部に継続膨潤する領域と再圧縮する領域を生み出すことになる。 
● 継続膨潤領域は一次元膨潤の要素シミュレーションで得られた膨潤経路と同様となり、塑性

膨潤を伴う弾塑性状態が継続するが、再圧密領域は、再圧密に転じた時点から弾性状態に移

行する。膨潤経路と再圧密経路には非可逆性があることから、これが平衡状態に至っても、

供試体内に側圧ないし乾燥密度の不均一分布が残存する理由となる。 
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〇課題 
● 本検討では段階的な検討を行うため、初期状態として供試体が飽和状態にあり、かつ均一な

状態という単純な状態を設定した。次のステップとして初期に不飽和な状態にあるベントナ

イト緩衝材を想定し、飽和化しつつ膨潤し、隙間を充填する挙動を解析的に追跡する必要性

がある。 
● 本取組は単純な一次元条件での問題に限定した検討となっている。このため、今後は解析手

法の確からしさを確認するために効果的な例題を選定しながら、供試体スケールの隙間充填

シミュレーションを継続する必要性がある。 
 

(4)  遠心模型試験による人工バリア再冠水挙動の評価 
地層処分などの分野における遠心模型試験などに関する文献調査と、緩衝材の浸潤挙動を対象

とした遠心模型試験を実施する。また、遠心模型試験結果と重力場（1G 場）における緩衝材の浸

潤試験結果（既往の数年程度の長期試験）を比較・検討することにより、緩衝材の浸潤挙動の加

速試験としての適用性について評価する。 
 

1)  地層処分等関連分野の遠心模型試験等に係わる文献調査 
人工バリア定置後の長期挙動評価に数値解析を適用する上で必要となる、解析結果の妥当性確

認に関する既往研究の調査を行った。特に長期挙動を実験的に把握する上で重要となる、遠心模

型試験と数値解析の結果比較によるシミュレーションの妥当性確認の事例調査を行った。その結

果として、人工バリアやニアフィールドを対象とした事例については、室内における要素試験と

の比較や、国際共同研究に見られる原位置試験との比較による妥当性確認事例は比較的多いが、

遠心模型試験との比較を行った事例は少なかった。一方、一般の地盤構造に対する地震時や浸透

破壊に関する遠心模型試験の適用事例は比較的多く、そのような遠心模型試験と数値解析の比較

事例についても調査を行った。主な調査結果を以下に示す。 
 
① 原位置試験との比較による妥当性確認 

国際共同研究 DECOVALEX において 2012～2015 年に実施された Task B2（Sugita, 2016）
の事例を調べた。幌延 URL で実施されている人工バリア性能確認試験を対象としており、同じ

試験を対象に 5 チームによる数値解析が行われたが、解析手法やモデル化方法、物性値の設定な

どから解析結果には大きなばらつきが見られた。原位置試験は物性値や境界・初期条件に不確定

性が多いため、解析による再現は難しく、特に緩衝材の浸潤過程や膨潤挙動の再現について困難

があることが確認された。一方で、温度履歴については解析のモデル化や境界条件が適切であれ

ば概ねどのチームの解析結果も実験と整合的であった。 
 
② 遠心模型試験との比較による人工バリアの長期挙動を対象とした妥当性確認 

人工バリアの長期挙動評価に遠心模型試験を適用し、等温条件における再冠水過程の再現解析

が電力中央研究所で実施されている（西本, 2012；澤田, 2012）。原位置試験の結果と比較すると

諸条件の不確実さは減るが、解析に用いた諸条件に不確実さがあり、定性的には力学挙動は整合

的であるが、岩盤に生じるひずみやオーバーパックの変位の定量的な評価には課題があり、諸条

件のばらつきを考慮した評価が必要となる。 
 
③ 遠心模型試験との比較によるそれ以外の一般地盤問題を対象とした妥当性確認 
地震時に間隙水圧が上昇することにより、土堤の表面からの浸出による地盤変状問題に関する
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数値解析の妥当性確認方法として、遠心模型試験が実施された事例がある（Higo, 2013）。遠心模

型試験では、1/50 模型に対して 50 G の遠心力を負荷し、24 時間浸潤させた後に 400 gal の地震

動を加振する実験が行われた。この実験を対象とした動的な水-力学連成現象についての数値解析

結果と遠心模型試験の結果から得られた地盤変形に良い一致が得られており、間隙水の作用が関

係する動的な現象に対する数値解析の妥当性確認事例となっている。 
 
2)  遠心模型試験 

緩衝材の浸潤挙動を対象とした遠心模型試験を実施し、実換算時間で数十年程度の緩衝材中の

水の浸潤距離と経過時間の関係について取得する。また、その結果と重力場（1G 場）における緩

衝材の浸潤試験結果など（既往の数年程度の長期試験）を比較・検討することにより、緩衝材の

浸潤挙動の加速試験としての適用性について評価する。 
 

① 試験方法 

(a) 対象とする一次元浸潤状況取得試験 

本試験は長尺の緩衝材供試体を用いた一次元浸潤速度取得試験（10 年程度実施中）（原子力環

境整備促進・資金管理センター, 2018b）を対象とした（図 2.6-48）。 
 

 
図 2.6-48 対象とする一次元浸潤速度取得試験の試験装置（再掲） 
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(b) 材料 

緩衝材を構成する材料は前述した一次元浸潤速度取得試験と同様に、ベントナイト（クニミネ

工業製、クニゲル V1）にケイ砂 3 号とケイ砂 5 号（共に愛知県八草産）を乾燥質量割合 7：1.5：
1.5 となるように混合し、作製した。 
 
(c) 模型の作製 

本試験の緩衝材模型と透水容器を図 2.6-49 に、緩衝材圧密用ピストン及び 4 層目作成用カラー

を図 2.6-50 に示す。本試験に使用する透水容器には、緩衝材の膨潤圧測定のために小型土圧計及

び注水圧測定用に小型圧力計を設置する。また、模型内部に注水された水の浸潤を非破壊的かつ

連続的に計測するために、二極法による電気抵抗測定のための電極を模型底面から高さ方向に

6.25 mm 間隔、透水容器内面に沿って模型中心からの角度を 120°ごとにずらし 3 箇所に設置す

る。 
 
緩衝材供試体は乾燥密度 1.6 Mg/m3、高さ 25 mm、直径 50 mm となるよう、透水容器内部に

Step1～Step6 に示す方法で作製し、その後 Step7～Step10 に示す方法で模型を作製した。 
 
Step1 : 前述(b)で作製した緩衝材の材料をデシケータ中で吸湿させ、含水比が 10 %となるように

調整する。 
Step2 : Step1 で含水比を調整した材料の含水比を測定する。 
Step3 : 1 層分の高さ 6.25 mm 乾燥密度 1.6 Mg/m3 となる緩衝材の量 21.60 g を 4 分割で撒きだ

す場合の量の 5.40 g を計量する。次いで図 2.6-49 に示す透水容器内に 4 分割撒き出し用

仕切り板を設置しその一区画ずつ 4 回に分けて 1 層分の緩衝材を撒き出す。 
Step4: 締め固め装置（プレス機）で緩衝材に圧力を加え 1 層分の緩衝材を作製する。その際の荷

重は 8 kN～15 kN とし、約 5 分間～10 分間で所定の高さになるように調節する。またそ

の際のひずみを計測する。 
Step5 : 水分量センサー電極を透水容器の底部から 6.25 mm または、12.50 mm になるように設

置するための取り付け場所に固定した後、3 層目まで Step3～4 と同様の方法で緩衝材を

締め固める。 
Step6 : 水分量センサー電極を透水容器底部から 18.75 mm となる取付場所に固定した後図

2.6-50 に示すカラーを透水容器上端に設置した後、Step3～4 と同様の方法で 4 層目の緩

衝材を締め固める。 
Step7 : 透水容器底盤、土圧計及び、透水容器上蓋を取り付ける。 
Step8 : 遠心プラットホーム及び中心軸上に設置する資機材全ての質量測定を行い、遠心載荷装

置のカウンターウェイトの質量を調整する。 
Step9 : 透水容器及び供試体を遠心載荷装置に設置し、給排水タンクと透水容器を接続する。 
Step10 : 水分量測定装置と電極及び、水分量測定装置・土圧計（緩衝材膨潤圧測定）・水圧計（注

水圧測定）とデータロガーを結線する。なお、結線時には遠心力として 40G の力が各部に

働くので、それを考慮した上で配線の取り回しを行う。 
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図 2.6-49 緩衝材模型と透水容器 

 

 
図 2.6-50 緩衝材圧密用ピストン及び 4 層目作成用カラー 
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② 試験条件 

(a) 条件 

 本研究での試験条件は遠心加速度を 40G とした。また、供試体への注水圧は装置の最小の注水

制御圧である 100 kPa とし、遠心載荷時間は約 10 日間とした。 
 
(b) 計測項目 

本試験では表 2.6-19 に示す項目の計測を行った。供試体への水の浸潤状況（水分量の経時変

化）を遠心場で測定する方法（水分量センサー）の概要を図 2.6-51 に示す。この測定法は、市

販ファンクションジェネレータで数 kHz、数 V の交流電流を発生させ、その電流を供試体内部

に設置した電極に印加し、回路中に流れる電流量をアンプにて多点電圧計測が可能なデータロガ

ーで読み取れる信号に調節して計測するものである。なお、本試験では水分量センサーの設定は

電流を電圧に変換するための抵抗値を 2.0 kΩ、電極への電気信号は 10 kHz・sin 波・振幅 5 V
（±2.5 Vp-p）とした。 

緩衝材の膨潤圧は透水容器上蓋に設置した小型土圧計で測定し、注水圧は通水経路中に設けた

空気抜き・ボールバルブ・圧力計取り付けブロックに設置した小型圧力計で計測した（図2.6-49）。
遠心載荷試験終了後の含水比の測定は、底面からの距離 5 mm ごとを目標として試料を採取し、

その試料の体積と含水比を測定し飽和度、湿潤密度及び、乾燥密度を求めた。加えて、遠心載荷

試験終了後の供試体を X 線 CT 装置で撮影することで、その断面画像及び密度分布を得た。 
 

表 2.6-19 測定項目 

測定項目 計測/測定方法 目的 
供試体の水分量 水分両センサー ・供試体への水の浸潤状況を計測 
注水圧 水圧計 ・注水圧のモニタリング 
供試体の膨潤圧 小型圧力計 ・供試体の膨潤状況を計測 
遠心試験後の供試体の

密度、含水比、飽和度の

分布 

供試体から試料を採取し

て直接測定 

・直接供試体への水の浸潤状況を測定 
・遠心試験時の水分量の測定方法が妥当であ

るかどうかの確認 
遠心試験後の供試体内

部の密度分布 
X 線 CT 装置で撮影 ・供試体内部の状況、密度分布を把握 

 
 

 
図 2.6-51 二端子電気抵抗測定の概要 

データロガーへ

ファンクション
ジェネレータ

供試体 アンプ
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(c) 手順 

 具体的な試験の手順を次の Step1～Step10 に示す。 
Step1 : データロガー及び計測プログラムを設定し計測及びデータ収録を開始する。 
Step2 : 給水タンクのコックを閉じたまま、透水容器の給水コックを開ける。 
Step3 : 給水経路中に接続した真空ポンプを運転し、給水経路内を約 10 時間排気する。 
Step4 : 真空ポンプ側のコックを閉じ給水経路中の真空を保ったままポンプを取り外す。 
Step5 : 計測データに異常がないことを確認しながら給水タンクのコックを徐々に開け給水経路

を水で満たす。 
Step6 : 水圧計のデータから給水経路中に水が充填されていることを確認する。 
Step7 : 透水容器の排水コックを開放する。この時点で供試体下端面と間隙水が接触することに

なる。間隙圧は大気圧程度である。 
Step8 : 計測各センサーの値に問題が無いことを確認した後、計測プログラムにて 1 分間隔での

データ収録を開始し試験期間終了時までデータ収録を継続する。 
Step9 : 遠心装置運転前点検を行い異常が無い事を確認する。 
Step10 : 定められた手順に従って遠心装置を起動し、計測データに異常がないことを確認しなが

ら遠心加速度を 40 G まで上昇させる。 
Step11 : 遠心加速度が 40 G に到達後、注水圧が 100 kPa であることを確認し、試験開始とする。

計測データなどに異常がないことを確認しながら試験を行う。 
Step12 : 試験期間終了後、定められた手順で遠心装置を停止する。 
Step13 : 透水容器から供試体を押し抜き脱型する。脱型直後の試料の状況を図 2.6-52 に示す。 

押し抜いた供試体は乾燥を防ぐためラップで覆いさらに、密閉容器に格納した後、X 線 CT
装置で撮影を行う。 

Step14 : また、供試体を所定の治具に設置し、押し抜き量をモニタリングしつつ 5 mm ごとに押

し出した後、押し出し量を 1/100 mm 測定可能なノギスで測定後、試料を切削採取し、直

ちに質量を測定する。5 層分の試料を採取した後、含水比を測定する。なお、測定後の試

料は密閉容器にて保管する。 
 

 
図 2.6-52 試験終了後に脱型した供試体状況 

 
⑤ 結果 

(a) 水分量センサーの検定結果 

本試験で供試体を作製した物と同一の材料を用い、含水比を調整した上で本試験と同一の条件
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で水分量センサーの検定を行った。表 2.6-20 に水分量センサーの検定結果を、図 2.6-53 に検定

した飽和度 Sr と水分量センサー出力電圧 V の関係を示す。図 2.6-53 では平均値をプロットして

いる。検定の結果、線形近似線では Sr=23.043 V＋20.814 と求められ、その相関係数は 0.954 で

あった。 
 

表 2.6-20 水分量センサーにおける含水比・飽和度と測定電圧 

 
 

 
図 2.6-53 水分量センサーの検定結果 

 
(b) 遠心模型試験の結果 

実物換算経過時間と水分量センサー出力電圧の関係を図 2.6-54 に、電圧から換算した飽和度と

の関係を図 2.6-55 に示す。なお、遠心力が 40 G に達し、注水圧が 100 kPa となった時点を試験

開始とし、図の 0 時間としている。 
試験開始時の出力電圧（飽和度）にはばらつきがあり、特に d=750 mm の電圧が低くなってい

た。これは、供試体作製時の含水比のばらつき（1～2%）と考えられる。注水開始後の初期では、

飽和度は下方のセンサー（d=250 mm）から順に上昇し浸潤状況を捉えていると思われる。試験

終了時（換算時間 15,000 日≒41 年）の飽和度に差があまり見られなかった（86～88%）。一方、

試験後の供試体の目視状況や定体積サンプリングから（詳細は後述）、供試体下部では飽和、上部

目標含水比(%) 実測含水比(%) 飽和度(%)* 
測定電圧(V) 

① ② ③ 平均値 
10.0 9.9 38.8 0.737 0.743 0.728 0.736 
11.5 11.9 46.6 0.979 0.931 0.910 0.940 
13.5 14.0 54.8 1.570 1.536 1.486 1.531 
15.0 15.5 60.7 2.222 2.183 2.153 2.186 
20.0 21.1 82.6 2.843 2.841 2.801 2.828 
25.0 25.4 99.5 2.999 2.997 2.954 2.983 
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では不飽和であることが確認されており、センサーの検定に課題があると考えられる。すなわち、

センサーの供試体への接触状況の影響や、検定の方法（線形近似が適切かどうか）、サンプル数が

十分でないことが課題としてあげられる（6 種類の含水比調整したサンプルを測定しているが、

高飽和度領域では感度が異なる可能性がある）。 

 
図 2.6-54 実物換算経過時間と水分量センサー出力電圧の関係 

 

 
図 2.6-55 実物換算経過時間と飽和度の関係 
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図 2.6-56 に、実物換算経過時間が 1 年（365 日）、5 年（1,826 日）、10 年（3,653 日）、20 年

（7,305 日）、40 年（14,610 日）に到達した時点の飽和度と実物換算した底面からの距離の関係

を示す。 
前述したとおり、高飽和度領域におけるセンター感度の課題があるため、40 年相当時を除き、

経過時間と共に各地点の飽和度は上昇し、供試体の下方から上方に向かって飽和度が上昇してい

ることが分かり、供試体下部からの浸潤の進展状況を明確に捉えていると思われる。 
 

 
図 2.6-56 所定時間に到達した時点の飽和度と実物換算した底面からの距離の関係 

 
図 2.6-57 に浸潤フロントの進展状況を示す。飽和度が初期値から 1%増加した時点を飽和フロ

ントと定義した場合の実測値、及び一次元浸潤状況取得試験で示されている飽和フロントの推定

式 d=60×t0.35を、実物換算経過時間 t と浸潤フロントの位置（供試体底面からの距離）d の関係

を示す。 
浸潤フロントの進展状況について、毛細管現象による水の拡散速度の理論式である Washburn

式（d=c×t0.5、cは濡れ角などの関数で表される材料と液種によって決まる係数）（Washburn, 1921）
よりやや指数が小さい（浸潤が緩慢）d=84×t0.35 が得られた。一次元浸潤状況取得試験と同様の

指数（t の 0.35 乗）が得られている一方、係数は一次元浸潤状況取得試験より高い。これは本試

験では注水圧は 100 kPa（装置の最小制御値）であり、一次元浸潤状況取得試験の注水圧 60 kPa
より高いためである。このため、この注水圧分を補正（ダルシー則が成立すると仮定し、ある飽

和度における浸潤距離を注水圧（水頭差）の比で除した値）した結果を図 2.6-58 に示す。補正の

結果 d=50×t0.35と係数がやや小さいが、同様な結果と考えられる。 
加えて、飽和度 45、50、55%時において経過時間と底面からの距離の関係について、一次元浸

潤状況取得試験（1G 試験）と遠心模型試験（遠心）を比較した（図 2.6-59）。遠心試験の結果は

注水圧を補正した得られた値を用いている。比較において飽和度 45、50、55%を選択した理由は、

初期の飽和度が 40%程度であったこと、遠心模型実験で用いた水分量センサーの検定において高

飽和度領域においてその精度に課題を有することなどを考慮したためである。飽和度 45%では浸

潤フロント同様、1G 試験に比べ遠心試験結果の方が等飽和域の進展状況はやや緩慢であるが、

飽和度が上昇するにつれ徐々に一致する傾向が見られる。 
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図 2.6-57 浸潤フロントの進展状況 

 
 

 
図 2.6-58 注水圧を補正した浸潤フロントの進展状況 
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図 2.6-59 飽和度 45~55%の経過時間と底面からの距離の関係（1G と遠心模型試験の比較） 

 
図 2.6-60 に供試体の膨潤圧の経時変化を示す。膨潤圧は試験開始時点をゼロとしている。また

図に示した膨潤圧は、注水圧 100 kPa を差し引いた値である。 
試験開始後から膨潤圧は上昇し、約 1,000～2,000 日程度において既往研究（小峯ほか, 1992）

同様、一旦上昇の傾きが緩やかになる。その後、再度上昇を続け、試験終了時では 783 kPa を示

した。クニゲル V1（70%）+ケイ砂（30%）混合の緩衝材において、初期含水比 10%、初期密度

1.6 Mg/m3の膨潤圧は、既往研究（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018b）では 700 kPa
程度が報告されているが、本試験ではやや高い値となった。一般的に緩衝材の膨潤圧は供試体の

上端面あるいは下端面に設置されたロードセルなどで計測される面圧から測定されることが多い。

一方、本試験の膨潤圧は、設置スペースなどの関係から模型容器上蓋に埋め込まれた土圧計によ

って計測された点圧である。このためばらつきの中のある値を計測した可能性がある。 

 
図 2.6-60 膨潤圧の経時変化 
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(c) 供試体の定体積サンプリング及び X 線 CT 撮影結果 
表 2.6-21 に試験終了後の供試体から定体積サンプリングによる含水比、飽和度、密度の結果を

示す。サンプリングは、供試体を目標 5 mm ごとにスライスし、試料高さを実測、供試体直径を

50 mm として、体積を計算、湿潤、乾燥状態の重量測定から密度を算出した。また、土粒子密度

を既往研究（原子力環境整備促進・資金管理センター, 2018b）より仮定し、含水比、飽和度を求

めた。なお、15～20 mm はサンプリング中に供試体が欠損したため飽和度、密度計算が不可であ

った。 
 サンプリングの結果、飽和度は供試体の下方から上方に向かうにつれ上昇している。また、0～
5 mm、5～10 mm については飽和していると考えられる。0～5 mm について飽和度が 100%を

超えているが、供試体の最も注水側に近く下端面に注水した水が付着していた可能性がある。 
 

表 2.6-21 試験後の供試体の定体積サンプリングによる含水比、飽和度、密度 

*供試体の直径を 50.00 mm として算出 
**土粒子密度ρsを 2.705 Mg/m3として算出 

 
試験終了後の供試体について、X 線 CT 撮影から得られた CT 画像（中心の縦断面）及び得ら

れた CT 値から換算した供試体内部の密度（湿潤状態）分布を図 2.6-61 に示す。CT 画像におけ

る濃淡は白から黒にかけて、密度の高低を表している。密度分布の図では、定体積サンプリング

が得られた湿潤密度（表 2.6-20）を合わせてプロットしている。なお CT 画像において、図 2.6-61
に示したある一断面だけを見ると、ベントナイトとケイ砂の混合が不均質であるように見えるが、

全体的な分布はほぼ偏りなくケイ砂が分布していることを確認している。 
CT 値から得られる緩衝材の湿潤密度は、供試体下端面が高く、上方に向かうほど低くなって

いる。局所的に密度が高くなっている箇所があるが、これはケイ砂の粒の値である。これを無視

すれば、定体積サンプリングから求めた湿潤密度と CT 値から得られる密度は概ね一致している

と言える。 

底版からの試料

目標採取位置 
試料高さ 

(mm) 
体積* 
(cm3) 

含水比測定(g) 含水比

(%) 
飽和度** 

(%) 
湿潤密度

(Mg/m3) 
乾燥密度

(Mg/m3) ma mb mb 
0~5mm 5.00 9.82 77.32 73.01 56.92 26.8 111.4 2.078 1.639 

5~10mm 4.61 9.05 74.17 70.65 55.75 23.6 99.4 2.036 1.647 
10~15mm 5.13 10.07 75.43 71.86 55.31 21.6 90.4 1.998 1.644 
15~20mm - - 72.03 68.88 54.23 21.5 - - - 
20~25mm 4.86 9.54 74.93 72.09 56.20 17.9 77.5 1.964 1.666 
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図 2.6-61 X 線 CT 撮影による供試体の断面画像(右)、CT 値から換算した密度分布(左) 

 
(d) 遠心模型試験のまとめ 
 以下に遠心模型試験のまとめを記す。 
・遠心模型試験において、水分量センサーは注水開始後の初期では、下方のセンサーから順に

飽和度が上昇している様子が計測されており、浸潤状況を捉えていると思われる。 
・試験終了時（換算時間 15,000 日≒41 年）の各部位の飽和度に差があまり見られなかった（86
～88%）。これはセンサーの供試体への接触状況の影響や、検定の方法、検定サンプル数が十

分でない可能性があることなどが課題としてあげられる。 
・浸潤フロントの進展状況について、一次元浸潤状況取得試験と同様、Washburn 式よりやや

緩慢な結果が得られた。また、本試験は一次元浸潤状況取得試験より高い注水圧で試験をし

ていることからこれを補正し飽和度ごとに浸潤速度を比較した結果、概ね一致した。 
・試験終了後の約 5 mm スライスの供試体の定体積サンプリングによる含水比、飽和度、密度

において、飽和度は供試体の下方から上方に向かうにつれて上昇しており、供試体の下端面

から 10 mm の高さまでについては飽和しており、緩衝材の飽和時に想定される湿潤密度と

ほぼ一致した値であった。 
・供試体のX線CT撮影の画像解析から得られるCT値を用い緩衝材の湿潤密度を求めた結果、

供試体下端面が高く、上方に向かうほど低くなっていることが明らかとなった。これは定体

積サンプリングから求めた湿潤密度と概ね一致していた。 
・緩衝材の浸潤状況に関する遠心場の相似則に基づく加速試験については、概ね重力（1 G）場

の一次元浸潤状況取得試験結果と同等の結果が得られていると評価され、相似則が成立して

いると考えられる。 
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2.6.3  成果と今後の課題 
 本サブタスクは、緩衝材の再冠水期間を対象として、再冠水挙動の現象解析モデルを開発し、

緩衝材流出を考慮した再冠水後の緩衝材の状態（密度分布）の提示と、緩衝材流出現象に係るデ

ータの取得と工学的対策効果の検証を目的としている。日本の地下環境には一般的に湧水がある

ことが知られており、廃棄体の定置後、処分孔内の孔壁からの湧水があることにより緩衝材の再

冠水が進行する。その際に、緩衝材と孔壁の境界に水みちができ、緩衝材が流出する可能性が指

摘されており、緩衝材の流出は、緩衝材を損失することにほかならないため、人工バリアの機能

の低下につながる事象であるため重要な課題だと考える。 
緩衝材の流出は、岩盤と緩衝材の間に隙間があることにより発生するため、施工において隙間

が必要とされる、ブロック成形した緩衝材の定置方式において特に考慮しなければならない。そ

のため、本サブタスクでは、竪置きブロック方式の処分概念を対象として、緩衝材の流出現象の

把握と、工学的対策を検討することとした。既存の緩衝材の流出に関しての知見を基に、より現

実的な条件での流出現象の発生の有無と、流出がある場合の工学的対策について検討するために、

原位置（幌延 URL、-350 m 坑道）での湧水状況を把握した。原位置での試験に先立ち、室内試

験によって、工学的対策、蓋の必要性（膨出状況の把握）を検討した。室内試験の条件は、原位

置での計測結果を基に、設定した。 
 工学的対策としては、湧水量がある程度変動しても対応できる対策を念頭に、隙間の処理方法

による対策を検討することとした。具体的には、施工の容易性や施工による不均質が発生しない

ことを勘案して、ケイ砂の充填を選択した。この方法が最善であるかどうかについて検討の余地

があるが、実証的な試験を行うことによって、地層処分の技術開発における反復的開発プロセス

に沿って研究を進める。 
 ケイ砂の充填が緩衝材の流出に効果について、室内試験で小型セルを用いて確認した。体積拘

束した状態で、幌延地下水を模擬した水を通水し、隙間にケイ砂を充填することによって、流出

量が減少することが確認された。この試験は 1 週間程度の試験であるため、長期にわたっての効

果は別途確認する必要があるが、定置後の初期においては効果が認められたため、次年度以降、

工学規模試験、及び原位置試験（幌延 URL での試験）によってもその効果を確認することとす

る。 
 また、原位置での試験の緩衝材流出後の緩衝材の評価のために、幌延の現地地下水を用いて、

膨潤率試験を行った。緩衝材に求められる機能を満たすために必要とされる密度と厚さには、自

己シール性に対する要求が最も高いことが原子力発電環境整備機構（2018）に示されている。そ

のため、膨潤率が重要である。原子力発電環境整備機構（2018）が自己シール性を満たすための

密度を算定している蒸留水と人工海水の膨潤率に関するデータと今回取得したデータを比較した

ところ、幌延地下水による膨潤率は、人工海水とほぼ同じ膨潤率であった。そのため、原位置で

の試験における緩衝材の評価は、海水系地下水を対象とした緩衝材機能の評価方法を適応できる

と考えられる。 
 再冠水過程、及びの緩衝材の状態（密度分布）の提示するために、力学解析方法についての検

討を行った。緩衝材の流出現象による緩衝材の損失を考慮することを最終目標とし、DACSAR を

解析ツールとして、今年度は、緩衝材と岩盤の隙間への膨潤による充填プロセス（隙間の充填、

及び充填後、平衡状態に至るまで）における緩衝材の変状を評価するための解析手法を示した。

また、緩衝材の状態変遷シミュレーションを通して、乾燥密度や応力の分布性状が変化するメカ

ニズムの説明を試みた。この検討により、供試体内部に継続膨潤する領域と再圧縮する領域があ

ることを示すことができ、膨潤経路と再圧密経路に非可逆性があることが、平衡状態に至っても、

供試体内に側圧ないし乾燥密度の不均一分布が残存する理由であることを示した。来年度は、不
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飽和な状態からの膨潤による隙間の閉塞についての解析を行う。また、解析手法の確からしさを

確認するために効果的な例題を選定しながら、供試体スケールの隙間充填シミュレーションを継

続する必要性があると考える。 
 また、遠心模型試験では、数十年から数百年の再冠水期間の解析評価の検証データとしての適

応性を検討するために、文献調査による妥当性の検討と要素試験による 10 年程度の室内試験と

の比較を行った。要素試験の結果、遠心模型試験での飽和度の上昇の計測値が、室内での実試験

に相当するものであることが分かった。緩衝材の浸潤状況に関する遠心場の相似則に基づく加速

試験が、概ね重力（1 G）場の一次元浸潤状況取得試験結果と同等の結果が得られていると評価さ

れ、相似則が成立していると考えられる。来年度は、加速試験の条件を変化させ、また含水比の

測定精度を上げる検討も行うことによって、さらに解析評価の検証データとしての適応性を示す

予定である。 
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 ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発 
 
  目的と2か年の計画 

  目的 
地層処分は長期にわたる事業であるために、常に最新の科学的知見に照らして、システムの安

全評価を行うとともに、評価の妥当性の確認や見直しが適切に行われていくことが重要である。

このため、最先端の科学的知見や手法を駆使して、処分システムにおいて発生することが想定さ

れる諸現象について、科学的な現象の理解を進め、より現象に忠実なモデルを開発し、それらに

基づいて、処分システムの評価の妥当性を示すことが重要となる。本課題では、図3.1-1に示すよ

うに、処分場の閉鎖前から閉鎖後の長期にわたって、人工バリアとその設置などにより影響を受

けると考えられる人工バリア近傍の岩盤とを合わせた領域（ニアフィールド）において発生する

ことが考えられる様々な複合現象とその結果生じる環境変遷、及び地質環境が本来的に有してい

る不均質性等を考慮して、核種移行を評価するための技術の高度化とその妥当性の確認を目的と

する。この際、計算科学的な手法、室内試験、原位置試験あるいは天然類似事象の調査等のそれ

ぞれのアプローチの特徴を踏まえ、それらを適切に組み合わせることで、モデルの確証性を高め

ていくこととする。 
 

 
図3.1-1 ニアフィールドのシステム変遷と核種移行評価に係る課題例 

 
  2か年の計画 

上記の目的を達成するために、2章におけるニアフィールドの環境変遷（サブプロジェクト1）
の成果を踏まえながら、また、4章におけるニアフィールド性能の総合評価技術（サブプロジェク

ト3）に反映することを念頭に、本課題では図3.1-2に示す3つのサブタスクを設定し、相互に連携

させつつ核種移行評価技術の開発を進める。3つのサブタスクの計画の概要を以下に示す。 
 
  ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発 
核種移行モデルの開発については、結晶質岩及び堆積岩を対象として、これまでの関連プロジ

ェクト等において今後取り組むべき課題として抽出された、割れ目等の不均質性や地質環境の長

期変遷を考慮可能な核種移行解析モデルを開発する。具体的には、国内外の地下研究施設の岩石

を用いて、これまで主に対象としてきたマトリクス部の核種移行モデルに加え、割れ目部及びそ

のマトリクス部との相互作用に重点をおき、最新の分析技術を適用して鉱物分布や間隙構造の不
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均質性を定量的に評価するとともに、室内トレーサー試験により割れ目部及びマトリクス部の核

種移行データを取得する。さらに、これらのデータをもとに、マトリクス部の核種移行特性に加

えて割れ目等の不均質に分布する水みちを取り扱い可能な核種移行解析モデルを開発する。構築

した核種移行解析モデルの妥当性確認については、これまでに取得された原位置トレーサー試験

データ等を活用し、上記で開発したモデルの適用性を評価することによりその妥当性確認を行う。

また、長期時間スケールでの核種移行モデルの妥当性確認に向けて、地質環境の長期変遷や不均

質性等を考慮したナチュラルトレーサーの解析評価事例の拡充と課題の抽出を行う。さらに、こ

れらの成果に基づいた岩盤中の割れ目等の不均質性や地質環境の長期変遷を考慮した核種移行解

析の試行により、核種移行評価への適用に向けた課題と今後の研究アプローチを提示する。 
 
  システム変遷等を考慮した核種移行解析モデル/データベースの開発 
ニアフィールドの状態変遷の設定については、炭素鋼製オーバーパックと緩衝材との相互作用、

セメント系材料と緩衝材及び岩石との相互作用を対象として、地下水化学の変遷に関する情報等

に基づき、ニアフィールドの状態変遷を設定する。その設定に応じた条件において変質した緩衝

材や岩石中の核種の移行挙動に係るデータの取得を行う。このうち、炭素鋼の腐食に伴う鉄によ

る影響については、その状態変遷に応じた条件で、室内試験により、鉄と核種との競合収着現象

や鉄鉱物と核種との共沈現象に関するデータを取得する。さらに、セメント影響については、セ

メント共存系における地下水水質変化や変質等を想定した条件下での緩衝材や岩石中の核種移行

データを取得する。核種移行解析モデルの構築と妥当性確認については、上記の取得データやメ

カニズム理解に基づき、鉄製オーバーパックと緩衝材との反応、セメント系材料と緩衝材及び岩

石との反応に伴う状態変遷を考慮した核種移行解析モデルを構築し、このモデルを既存データ等

に適用して、その妥当性を確認する。 
また、多様な地質・地下水条件に対応していくため、比較的炭酸塩濃度が高い地下水が存在す

る場等に重点を置き、岩石への核種の収着・拡散データベースを整備する。実際の深部環境で考

慮すべき高炭酸塩濃度等の地下水条件範囲、及びその条件で炭酸錯体等の影響が顕在化する核種

を検討し、重要な地下水条件と核種との組合せを抽出したうえで、炭酸塩濃度条件等を制御した

岩石中の核種移行データの取得手法を構築し、先端的な分析技術を適用して重要な核種の収着・

拡散データを取得する。さらに、そのデータの信頼性確認と多様な条件下での核種移行パラメー

タ設定に反映するため、分子動力学計算等の計算科学技術を適用して炭酸共存下における核種の

収着・拡散等のメカニズムを評価するとともに、それらを反映した核種移行モデルの構築を行う。 
 
  有機物・微生物の影響評価技術の開発 
有機物影響評価技術については、天然有機物-核種-岩石の三元系の評価の基礎となるデータの

うち、有機物-核種の二元系の錯生成データを取得する。具体的には、天然有機物と錯体を形成し

やすいⅢ価・Ⅳ価核種のうち、データ拡充の必要があるⅣ価核種を主たる対象として、錯生成デ

ータを室内試験等により取得するとともに、錯生成反応機構等を把握し、モデル高度化とパラメ

ータ整備を行う。さらに、核種と天然有機物との錯生成反応における不可逆性の評価、核種-有機

物-岩石三元系モデルの開発に向けた文献調査と課題抽出を行い、そのうち重要度の高い課題に焦

点をあててデータ取得を行う。 
天然に存在する主要な微生物のデータ取得については、核種移行に及ぼす微生物影響評価モデ

ルを構築し、パラメータを整備するため、これまで未評価の微生物を対象に、核種移行への影響

の観点から文献調査を行い、研究課題の抽出とその重要度分類を行う。そのうえで、重要な微生

物を対象に、微生物による核種の収着や微生物の代謝による核種の取り込み等の重要な現象に関
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するデータを取得し、これらの核種移行への影響メカニズムを把握する。さらに、これらの成果

と、これまでの感度解析等において重要と評価されたモデル・パラメータとの関係性を明らかに

し、微生物影響を考慮した核種移行解析に反映する。 
 

 
図3.1-2 本課題における3つのサブタスクとそれらの関係 

 
  ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発 

  背景と目的及び研究アプローチ 
  研究の背景と目的 
ニアフィールド岩盤中の核種移行を評価するうえでは、岩石中の割れ目やマトリクス部の鉱物

や間隙の特性、地下水の地球化学的特性、そこでの核種の収着・拡散特性といった岩石自体の核

種移行特性に係る課題に加えて、隆起・侵食や海水準変動による地質環境の長期変遷の影響、セ

メント等の人工バリア材に起因する長期変遷の影響、地質環境に存在する有機物、微生物、コロ

イドの影響など、さまざまな影響要因やその核種移行への影響等について考慮する必要がある。

これらのニアフィールド岩盤中の核種移行評価について、従来の地質環境を特定しないジェネリ

ックな評価段階においては、簡略かつ保守的に評価することを重視したモデルやパラメータが採

用されてきた（核燃料サイクル開発機構, 1999）。一方で、今後の概要調査から精密調査段階で必

要となる実際のサイトにおける地質環境調査等のデータを適切に反映させた評価モデルの構築と、

様々な処分概念や設計オプションの比較、それらの条件での性能評価による安全性の成立性やサ

イト間の優劣等を検討するための技術基盤を整備していく観点からは、最新の科学技術の成果を

反映した現象理解の深化や評価手法の高度化を図るとともに、実際の地質環境条件をいかに考慮

するか、あるいは、実際の地質環境での原位置試験等によっていかにそれらを確証していくか、

その方法論を検討しておくことが重要な課題となる。 
本タスクでは、上記の背景を踏まえ、岩石中の割れ目やマトリクス部の不均質性や地質環境特

性の長期変遷等を考慮した核種移行評価技術について、室内試験、原位置試験及び天然事例評価

等を通じて高度化や確証を行うことを目的とする。この目的の達成に向けて、先行事業（日本原

サブタスク2） システム変遷等を考慮した
核種移行解析モデル/データベースの整備
・鉄共存下の緩衝材中，セメント共存下の緩衝材及び
岩石中の核種移行評価モデルの開発

・高炭酸条件下での岩石への核種の収着モデル/
データベースの整備

サブタスク3）

有機物・微生物の影響評価技術の開発
・天然有機物が岩盤中の核種移行に及ぼす影響
評価技術

・地下微生物が岩盤中の核種移行に及ぼす影響
評価技術

SP2：ニアフィール
ド環境変遷を考
慮した核種移行
評価技術の開発

SP1： ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発

サブタスク１）

ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発
・結晶質岩及び堆積岩中の割れ目等の不均質性を反映可能な核種移行モデルの開発

※人工バリア中の核種移行モデルは先行研究や他事業成果を利用

SP3： ニアフィールド性能の総合評価技術開発
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子力研究開発機構, 2013; 2018）を含む既往の知見をもとに今後取り組むべき課題を抽出し、その

解決に向けたアプローチを提示した上で、室内試験や原位置試験等によるデータ取得、それらに

基づくモデルの構築や妥当性確認を進めていくこととする。 
 
  課題と研究アプローチの設定 
岩石中の核種移行モデルの開発については、先行事業（日本原子力研究開発機構, 2013; 2018）

において、国内外の最新の知見の調査に基づき、結晶質岩及び堆積岩のそれぞれで取り組むべき

課題を抽出し、その課題解決に向けたアプローチを設定して研究開発に取り組んできた。表3.2-1
に、結晶質岩系と堆積岩系（主に粘土質岩）における重要な不確実性要因と課題の整理結果を示

す（日本原子力研究開発機構, 2018）。結晶質岩では、割れ目とマトリクス部から成る二重間隙モ

デル体系に関連した割れ目の特性（開口状態や充填鉱物等）やマトリクス拡散深さ等の評価に加

え、選択的に核種を収着する黒雲母等の分布の不均質性や収着試験時の試料粉砕に伴う表面積の

増大等の影響の評価が国際的に重要な課題となっている。一方、堆積岩では、その透水性が極め

て低いために物質移動は拡散によって支配され、マトリクス部の拡散・収着メカニズムの理解と

モデル化、間隙水の抽出・評価、天然同位体プロファイルによる長期拡散特性の立証等が中心的

な課題となっている。また、堆積岩でも割れ目が存在し割れ目に沿った選択的な地下水流動経路

を考慮する必要がある場合には、結晶質岩と同様に割れ目近傍の岩石変質状況や核種移行特性の

把握が重要となる。さらに、地質環境の長期変遷や、コンクリート支保等の人工材料起因の長期

変遷の影響についても、長期安全評価において重要な課題として取り組みが進められている。こ

のような課題抽出及び先行事業の成果（日本原子力研究開発機構, 2018）を踏まえ、本タスクで

は、グリムゼルの花崗岩（結晶質岩）及び幌延の泥岩（堆積岩）を主たる対象に研究を展開する

こととする。 
研究アプローチとしては、図3.2-1に示すように、グリムゼルの花崗閃緑岩（結晶質岩）及び幌

延の泥岩（堆積岩）を主たる対象として、これまでの先行事業と同様に、重要な不確実性要因に

着目して、室内試験データを系統的に取得し、そのデータをもとに評価モデルを構築したうえで、

原位置試験を活用したモデルの適用性評価や、ナチュラルアナログ的なアプローチによる長期時

間スケールでのモデルの確証を進める。これまでの先行事業において、上記２つの岩石のマトリ

クス部については核種移行モデルを開発してきており（日本原子力研究開発機構, 2018）、本事業

では、マトリクス部のモデルの更なる高度化と確証を図りつつ、特に割れ目部の不均質性を反映

したモデルの構築及び長期の環境変遷評価手法の構築に重点をおいた研究を進める。さらに、こ

れらの成果に基づく岩盤中の割れ目等の不均質性や地質環境の長期変遷を考慮した核種移行解析

の試行と課題の抽出を行う。具体的には、結晶質岩と堆積岩のそれぞれについて、今年度は以下

のような研究を実施した。 
結晶質岩については、従来より進めてきたスイスグリムゼルの花崗閃緑岩マトリクス部を対象

に構築してきた不均質性を考慮したモデル化手法の妥当性を確認するとともに、スウェーデンの

エスポ及びフィンランドのオンカロの地下研究施設での原位置トレーサー試験の成果を活用して、

多様な結晶質岩マトリクス中の核種移行の現象理解とモデルの適用性評価を進める。また、割れ

目中の核種移行モデルの開発については、グリムゼルの比較的単純な割れ目試料を対象に、先行

事業で取り組んできた室内試験とモデル開発のアプローチ（日本原子力研究開発機構, 2018）を

踏襲し、より複雑な割れ目を対象にモデルの改良や適用性の確認を進める。さらに、これらの知

見へ反映しつつ、実際の地質環境の特徴や地質環境の長期変遷等を考慮した評価手法を構築する

ために必要な解析技術の調査や開発を進める。 
堆積岩系（粘土質岩）については、幌延の泥岩を対象とし、幌延深地層研究センターで実施中



3-5 

のマトリクス部及び割れ目部の双方を対象とした原位置トレーサー試験との連携を通じ、原位置

試験をサポートする室内データを取得するとともに、これまでに開発してきたモデルの適用性の

確認を進める。また、泥岩のマトリクス中の鉱物や間隙の不均質性と核種移行現象との関係性の

理解とそれを反映したモデルの高度化を進める。さらに、先行事業で進めてきたナチュラルトレ

ーサーを活用した長期時間スケールでの物質移行評価のアプローチと課題（日本原子力研究開発

機構, 2018）を踏まえ、長期環境変遷を考慮したより大きな空間スケールでの岩石中の物質移行

モデルの確証に取り組む。 
 
表3.2-1 ニアフィールド岩盤（結晶質岩及び堆積岩）中の核種移行評価に係る国際的な課題 

（日本原子力研究開発機構, 2018） 

分類 結晶質岩系（スウェーデンÄspö, フィンランド

ONKALO, スイスGrimselなど） 
堆積岩系（スイスMont Terri, フランスBure, ベ
ルギーMolなど） 

母岩・ 
割れ目 
特性 

・核種の移行経路となる割れ目近傍の間隙構造と変
質状態、被覆層や充填鉱物の種類等の把握 

・割れ目/充填物の多様性や不均質性の把握と、核種
移行評価上の重要な特性と代表性の評価 

・割れ目及びマトリクスにおける間隙の分布と連続
性の評価 

・収着を支配する鉱物（CECや比表面積の大きい雲
母鉱物等）の特定、その粒子サイズや分布の把握 

・母岩の低透水性と拡散支配となることの同位体プ
ロファイル等に基づく確認 

・低頻度ではあっても、卓越した核種移行経路とな
るような割れ目等の存在及びその近傍の岩石の変
質状態等の把握 

・収着特性を規定するような鉱物種の特定、及び当
該鉱物含有量の把握 
 

地下水 
化学 

・透水性の高い亀裂ネットワークに沿った異種の水
塊の流入によって、将来の処分場領域の地下水水
質が種々に変化する可能性 

・特に、沿岸域における海退時の海水系地下水の淡
水による置換、あるいは海進時の降水系地下水の
塩水による置換等 

・このような地下水化学の長期変遷を考慮して核種
移行データセットを作成するための、周囲に存在
する異種の地下水端成分の把握 

・地下水/間隙水の抽出及び擾乱を与えることなく
水質分析を行うための手法（間隙水の抽出時の脱
ガスや酸化の擾乱影響を含んだ測定結果に対する
地球化学解析モデルを用いた補正方法を含む） 

・将来の地下水・間隙水の水質変化が緩慢であるこ
とを立証するための証拠となる情報（深度方向の
同位体プロファイル等）の取得・評価 

・地球化学モデリングによる間隙水化学の解釈と収
着等の核種移行を支配する水質特性の把握 

拡散・ 
収着 
特性 

・割れ目とマトリクスから成る二重間隙モデルの体
系に対応した亀裂充填物の収着・拡散特性、マト
リクス拡散深さ等の評価 

・選択的に核種を収着する黒雲母等の分布の不均質
性や試料粉砕の影響も考慮した室内データから原
位置へのアップスケーリング手法（間隙率や比表
面積の補正） 

・亀裂ネットワーク内の鉱物組成の空間的ばらつき
を考慮した、その全体スケールに対して代表性を
持つような核種移行特性の取得・設定 

・地下水化学の長期変遷に対応した核種移行特性
（特に分配係数）の設定と不確実性の推定 

・陽イオン加速や陰イオン排除効果等、表面錯体等
を考慮した拡散・収着モデル等の適用性 

・原位置での拡散・収着データの取得と室内試験デ
ータとの整合性の確認（地圧や異方性の影響、表
面積補正が不要であることの確認等） 

・粘土質岩で影響が顕著な陽イオン加速や陰イオン
排除効果の定量的把握 

・粘土を主体とした収着モデル（イオン交換、表面
錯体）の適用性評価 

・天然同位体プロファイル等の分析評価に基づく長
期拡散特性の立証 

・割れ目に沿った選択的な地下水流動経路を考慮す
る必要がある場合、割れ目中の核種移行特性の取
得評価 

・コンクリート支保等による高アルカリ影響を考慮
した核種移行特性の評価 
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図3.2-1 岩石マトリクスと割れ目中の核種移行研究アプローチと2つの対象岩石 

 
  結晶質岩中の核種移行評価技術の開発 

  結晶質岩の岩石マトリクス中の核種移行モデルの開発 
  結晶質岩マトリクス中の核種移行データ取得と不均質性を考慮したモデル構築 
花崗岩のマトリクス部を対象とした不均質性等の影響を含む核種移行メカニズムの理解とモデ

ルの開発については、先行事業において、スイスグリムゼルの原位置長期拡散（LTD）プロジェ

クトと連携して、原位置試験場所から採取した岩石マトリクス試料を対象に、室内試験によって

多様な核種の収着・拡散データの取得を進めてきた。その結果、グリムゼルの花崗閃緑岩試料の

鉱物と間隙の不均質性、及び室内試験試料の加工の際に生じる擾乱影響を考慮することの重要性

が確認された（日本原子力研究開発機構, 2018; Tachi et al., 2015; 2018）。具体的には、取得さ

れた実効拡散係数から、狭隘間隙中での静電的相互作用に起因した陽イオン加速と陰イオン排除

の傾向が確認され、その傾向は陽イオンの加速の方が顕著であり、これは花崗岩中の鉱物や間隙

の不均質性に起因するものと推定された。一方で、拡散試験後に取得された岩石中の核種の濃度

プロファイルは典型的な二重プロファイルを示し、試料表面の擾乱を受けた部分と未擾乱のマト

リクス部の分配係数は大きく異なり、後者の分配係数の把握が実際の岩石マトリクスの収着特性

を評価するうえで重要となることを明らかとした。 
さらに、グリムゼル花崗閃緑岩中の核種移行特性に及ぼす不均質性の影響を評価するうえで、

特に黒雲母の形状や分布が、イオンの拡散係数や拡散の異方性に及ぼす影響を理解することが重

要と考え、岩石中の黒雲母等の鉱物や間隙の不均質性の定量化と、不均質性を考慮した拡散挙動

の解析手法の開発を進めてきた。図3.2-2に示すように、X線CT等の分析により得られる鉱物・間

隙分布情報をもとに、黒雲母の層状構造とその不均質な分布を反映した不均質場モデルを構築し、

ランダムウォーク法による粒子拡散解析によって、層状の雲母鉱物のサイズや配向性、鉱物間の

粒界間隙の連続性、雲母間隙中における静電的相互作用による陽イオン加速や陰イオン排除の効

果などが拡散挙動へ及ぼす影響の把握を試みた。その結果、層状の黒雲母の配置の影響や粒界間

隙の連続性などの影響が明瞭に確認され、同図(d)に示すように黒雲母の連結性と粒界間隙の連続

性を調整したモデルにおいて、実測された中性化学種の拡散係数、陽イオン加速とイオン排除の

効果を概ね再現できることが確認された。 

グリムゼルの
花崗閃緑岩

幌延の泥岩

バッチ/分散系 拡散/マトリクス系

粉砕試料

収着支配
鉱物分析

間隙構造
分析

純粋鉱物

KdKd

加性則モデル

岩石マトリクスコア

基本特性評価

移流/割れ目系

基本特性評価

バッチ試験

Kd De

試験手法間のデータ整合性と補完

透過拡散試験

割れ目/
間隙分析

拡散モデル

基本特性評価

割れ目含有コア

Kd De

定流量通液試験

不均質移行モデル

原位置トレーサー試験
への適用性評価

ナチュラルアナログによる
長期時間スケールでの確証



3-7 

 
図3.2-2 グリムゼル花崗閃緑岩マトリクス部(a)のX線CT分析による黒雲母の分布評価(b)を反映

した不均質場モデル(c)及び拡散係数の評価結果(d)（日本原子力研究開発機構, 2018） 
 
上記の成果を踏まえ、今年度は、黒雲母の連結性や配向性が拡散挙動に及ぼす影響のより詳細

な分析や、この不均質場モデル解析に収着の効果を加えることによって、岩石中の核種濃度プロ

ファイルの評価手法を構築し、実測データの再現性評価を試みた。 
まず、黒雲母の連結性と配向性の効果をより詳細に分析するため、図3.2-2に示したモデル体系

（鉱物粒子間の間隙はすべて連続していることを仮定）において、黒雲母鉱物を1枚、2枚、2枚×2
枚と連結性を変化させ、それぞれ拡散方向に対して黒雲母を平行と直交方向に配置したモデルを

設定して粒子拡散解析を行った。解析方法の詳細については、これまで先行事業において実施し

てきた手法（日本原子力研究開発機構, 2018）と同様である。図3.2-3に、中性粒子の解析結果の

比較分析の例を示す。同図(a)に示す黒雲母を拡散方向に平行に配置したケースでは、黒雲母1枚に

対して、2枚連結のケースでは実効拡散係数が12%程度大きくなり、2×2枚連結のケースでは2枚連

結の場合とほぼ同じ値である。黒雲母を平行に配置することにより拡散方向に沿って直進可能な

経路が増えるため、また、2枚連結させた場合にはその距離が長くなるため拡散係数が増加すると

考えられる（2×2枚連結は、2枚連結に対して拡散方向への直進経路の寄与は同じであるため変化

しない）。一方で、同図(b)に示すように、黒雲母を拡散方向に対して直交方向に配置した場合、

黒雲母1枚に対して、2枚連結のケースでは実効拡散係数は約15%小さく、さらに、2×2枚連結のケ

ースでは約35 %小さくなる結果となった。これは、黒雲母のベーサル面が粒子拡散の障壁となり、

1枚から2枚、2×2枚連結とその面積が単純に増加することによって、粒子が障壁に当たる確率が

上がり、また障壁をよけるのに大きく迂回しなければならず実効拡散係数はより低下するものと

考えられる。グリムゼルの花崗閃緑岩で観察されたように、層状の黒雲母が連結して分布するよ

うな場合、その連結性や配向性は拡散特性に大きく影響を及ぼすことが確認された。ここで分析

したような中性粒子の拡散挙動への影響から拡散係数を支配する重要なパラメータの一つである

幾何学因子（特に屈曲度）を評価することが可能となり、さらに、図3.2-2(d)に示したような陽イ

オンと陰イオンを含めた影響解析と実測データの比較評価によって、陽イオン加速や陰イオン排

除の効果を含めて、結晶質岩中の鉱物や間隙の不均質性を考慮した拡散評価が可能となると考え

られる。今後、これらの不均質性を考慮した拡散評価手法を、後述するようなスウェーデンのエ

スポやフィンランドのオンカロの岩石に対して適用性を確認していく。 
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図3.2-3 グリムゼル花崗閃緑岩中の黒雲母の配向性と連結性を変化させた中性粒子の拡散解析

結果：(a)黒雲母配置：平行、(b) 黒雲母配置：直交 
 
さらに、この不均質場のモデル解析に収着の効果を加えることによって、岩石中の核種濃度プ

ロファイルの評価手法を検討するとともに、拡散試験において実測されたデータ（Tachi et al., 
2015）の再現性評価を試みた。図3.2-2(c)及び(d)に示した結果から、実測された実効拡散係数を比

較的良く再現できた45度斜行した黒雲母を4枚連結させたモデルを対象に解析を行った。鉱物や

間隙の分布、各間隙における拡散係数はこれまでの設定（日本原子力研究開発機構, 2018）と同様

とし、黒雲母及びその他鉱物の粒界における分配係数の設定は、拡散試験で取得されたデータ

（Tachi et al., 2015）に基づき設定した。具体的には、先行研究の知見から、黒雲母の分配係数

をその他鉱物の分配係数の10倍と仮定したほか、試料表層の擾乱影響によるKdの増加効果（Tachi 
et al., 2015）を踏まえて、初期粒子配置面（図3.2-4(a)の赤い面）から5 mm以深については岩石

マトリクスの値を使用し、一方で、表層から5 mmまでは段階的に分配係数と実効拡散係数を変動

させた。図3.2-4(a)に示す解析結果から、初期粒子配置面から時間とともに拡散により試料内部に

移行していく様子が確認できる。解析結果の各時間と距離における粒子数分布の平均化処理によ

って、同図(b)に示すようなCsイオンの試料の深さ方向の濃度分布を評価した結果、同図に示す実

測された二重プロファイルを概ね再現できること、また、プロファイルの形状は時間によってそ

れほど変化しないことが確認できた。 
 

 
図3.2-4 グリムゼル花崗閃緑岩の不均質場モデル中の粒子移行解析結果：(a)全空間におけるCs

分布、(b)Cs濃度の深さ分布の解析結果及び実測データ 
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  多様な結晶質岩の鉱物・間隙分布の分析評価 
上記したように、グリムゼル花崗閃緑岩のマトリクス部を対象とした不均質場解析において、

黒雲母の連結性や配向性が拡散挙動に及ぼす影響を明らかにするとともに、このような評価を検

討するうえで黒雲母等の拡散・収着現象を支配する鉱物や間隙の不均質な分布に関する定量的情

報が重要となることを示した。これまでにグリムゼルの花崗閃緑岩を主な対象に様々な分析手法

の適用によって鉱物の不均質性を定量化するとともに、スウェーデンエスポの花崗閃緑岩及びフ

ィンランドオンカロの片麻岩にも対象を拡張して分析研究を進めてきた（日本原子力研究開発機

構, 2018）。 
ここでは、これら３つの岩石を対象として、上述したようなマトリクス部の不均質場モデルの

構築に必要な情報の取得を目的として、それぞれの岩石の葉理構造あるいは黒雲母の配向性をX
線CT分析によって定量化する手法を検討し、3つの岩石の特徴を比較した。岩石コア試料内の黒

雲母の配向は、図3.2-5 (a)に示すように、X線CT像から黒雲母に対応した輝度領域を抽出した二

値化画像をコアの拡散方向（円柱の軸方向）を基準（角度ゼロ）に、傾斜させながら結像させる

ことで平均傾斜角を決定する手法を検討した。透過投影可能なCT解析ソフトOsirixを用いて、同

図(b)に示すように、黒雲母領域の投影が最も濃密になる角度を画像の目視により求め、この時の

コアの底面に対する角度を読み取って、コアの軸方向（拡散試験試料の拡散方向）に対する黒雲

母配向角AOF（angle of foliation）を決定した。それぞれの拡散試験用に加工した岩石試料コア

内の黒雲母はやや傾いた葉理構造を持っているが、それぞれの試料のX線CT像の黒雲母に対応し

た輝度分布の半値幅が最小になる傾斜から拡散方向に対する黒雲母の傾斜角を、同図(b)に示すよ

うに評価した。 
 

 
図3.2-5 黒雲母の配向性の決定方法(a)と４つの岩石の評価結果例(b) 

 
岩石中に含まれる黒雲母量が多い場合には、上記のような手法の適用によって、X線CT像から

黒雲母の含有率、配向性及びサイズ情報を定量化し、それらを反映した不均質場モデルの構築と
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核種移行解析が可能となる。ここで検討対象とした岩石のうち、グリムゼルの花崗閃緑岩は5～
20%程度の黒雲母を含有し、一方、オンカロの片麻岩は30%を超える黒雲母を含んでいる。しかし

ながら、エスポの花崗閃緑岩については、黒雲母の含有量が少なく、黒雲母の変質状況とその変

質鉱物の分布を把握することが重要となり、ここではEPMA分析の適用によりその評価を試みた。

割れ目面を含むエスポ花崗閃緑岩コアの縦断面を切り出し、その片面のEPMAマッピング及びス

ポット分析を行った結果の例を図3.2-6に示す。同図(a)に示す反射電子線像（BEI）から、試料上

部の割れ目部には、花崗閃緑岩マトリクス部とは異なる組織をもつアプライト（カリ長石に富む

後期マグマ結晶化過程の脈状組織）とその間に発達する割れ目とそれを充填するゼオライトや炭

酸塩で構成される二次鉱物が確認できる。一方で、マトリクス部には、石英やカリ長石に加え、

緑泥石が広く分布し、さらに一部バイデライト質スメクタイトが含まれており、これらの層状ケ

イ酸塩はもともとのマグマ結晶化過程では黒雲母であったものが、アプライトを形成する後期熱

水変質過程（～350 ℃）からさらに低温の風化過程において変質したものと考えられる。これを

踏まえ、EPMAで取得された元素マップのうち、同図(b)に示すような、緑泥石を表すFeとMgマ
ップの重ね合わせた画像（Fe+Mg）から、緑泥石の分布と存在率を計算した。岩石マトリクス中

の緑泥石の存在率は、空間中の粒子の形状の異方性はないと仮定すると、面積分率＝体積分率と

近似できるので、同図(b)に示すFe+Mgマップのヒストグラムより15.43 vol.%と評価された。 
 

 
図3.2-6 エスポ花崗閃緑岩中のEPMAによる鉱物分布評価(a)と緑泥石含有率評価(b) 

 
  オンカロの岩石マトリクス中の原位置拡散試験への適用性評価 
上記のような室内分析等に基づき構築した核種移行モデル及びパラメータを、最終的に原位置

条件において適用し、その妥当性を確認することが重要である。このような課題に対応するため、

諸外国でも様々な視点での原位置トレーサー試験が進められてきており、先行事業（日本原子力

研究開発機構, 2013; 2018）において、スイスグリムゼルの原位置長期拡散（LTD）プロジェクト

との連携により、室内試験データから原位置条件でのパラメータを推定評価する手法を構築し、

実際に原位置試験データをもとにその手法の適用性を確認してきた。さらに、スウェーデンSKB
による岩盤中の水理・物質移行モデルのモデリングに関するタスクフォースの枠組みを活用して、

スウェーデンのエスポ、フィンランドのオンカロにおける原位置トレーサー試験データを活用す
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ることによって、室内から原位置へのアップスケーリング手法を含めた核種移行評価技術の適用

性を検討してきた（日本原子力研究開発機構, 2017; 2018）。 
これまでの先行事業（日本原子力研究開発機構, 2013; Tachi et al., 2015）において、室内実験

での拡散・収着試験から取得した間隙率、De及びKdから、実際の地下環境下における核種移行パ

ラメータを補正評価する手法の開発を進めてきた。室内試験に用いる試料は、岩圧の差から生じ

る間隙率の増加、及び掘削時に生じる岩石の擾乱部（Borehole Disturbed Zone: BDZ）が存在す

るため、原位置条件における核種移行を評価する際は、これらの影響を反映したモデル設定とパ

ラメータ補正が必要となる。これまでに、グルムゼルのLTDプロジェクトと関連付け、グリムゼ

ル花崗閃緑岩のマトリクス部を対象とした室内試験による収着・拡散データを取得し、それらの

データから原位置試験用のパラメータ・モデルを設定し、LTD原位置試験結果とモデル計算結果

の比較評価を実施してきた。具体的には、Kdについては、収着に影響する表面積を室内試験条件

と同様であると仮定し、室内拡散試験で得られた表層のBDZ領域と内部のマトリクス部のプロフ

ァイルから得られた値を適用した。一方、Deは室内データをもとに室内と原位置の間隙率の相違

をArchie則を用いて補正することにより設定した。LTD原位置試験の注入孔のトレーサー減衰デ

ータ及びモデルによるシミュレーション結果を比較すると、定量的には差異があるものの、収着・

拡散特性が高いトレーサーほど減衰が大きくなる傾向（Cl < HTO < Na < Cs）が概ね再現された

（図3.2-7a）。また、高収着性のCsの注入孔近傍のCs濃度プロファイルから、注入孔から1 mm距

離のBDZ領域とマトリクス領域から形成される濃度プロファイルについても再現された（図3.2-
7b）。これらの結果から、室内試験データから室内と原位置条件の差異を補正して原位置での核

種移行パラメータの推定するスケーリング手法の妥当性を確認してきた。 
 

 
図3.2-7 LTD原位置試験結果とスケーリング手法によるモデル計算結果の比。(a) 減衰曲線、(b) 

Cs濃度プロファイル（日本原子力研究開発機構，2013） 
 
上記したスケーリング手法はグリムゼルの花崗閃緑岩を対象とした場合にその有用性が確認さ

れたが、様々な条件下での適用性を調査することが課題であり、ここでは、フィンランドのオン

カロの片麻岩の原位置拡散試験を対象とし、スケーリング手法による核種移行モデルの適用性を

検討した。オンカロの片麻岩は、グリムゼル花崗岩と比較し、黒雲母の含有率が高い（～30 %）

ため陽イオン加速・陰イオン排除効果の影響が顕著に見られること、また、Foliation構造に起因

する黒雲母の層状の分布による拡散方向の異方性が観測されている。従って、本研究では、陽イ
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オン加速・陰イオン排除効果及びこれらの異方性による影響に着目し、片麻岩を対象とした室内

試験を実施するとともに、オンカロの原位置トレーサー試験（Through-Diffusion Experiment: 
TDE）で得られたデータを活用することによって、上記のスケーリング手法の適用性評価を進め

ることとした。室内試験では、Foliation構造に対して平行及び直交方向にトレーサーが拡散する

ようなディスク状の片麻岩（直径2 cm、長さ1 cm）試料を用いた。これら平行及び直交方向の試

料を対象に、非放射性元素（Cs, Sr, I, Ni, Eu）をトレーサーとした循環型透過拡散試験を実施し

た。結果の一例として、平行及び直交方向の試料のIの減衰・破過曲線を図に示す。図3.2-8の平行・

直交方向試料の結果を比較すると、減衰曲線ではほとんど違いが観測されなかったが、破過曲線

では、平行方向試料のIの濃度が直交方向試料より高い値になった。この結果は、片麻岩中のIは直

交方向より平行方向に拡散し易いことを示し、Iの拡散に異方性があることが示唆される。一方で、

その他の陽イオントレーサーについては、異方性はほとんど観測されなかった。しかし、いずれ

のトレーサーについても片麻岩中の拡散は非常に遅く、定量的に評価するためには試験日数が十

分とは言えず、また、プロットにバラつきがあることから、今後も引き続きデータを取得し、デ

ータの精度を高めていく必要がある。 
 

 
図3.2-8 オンカロ片麻岩中のIの減衰・破過曲線（a）平行方向試料（b）直交方向試料 

 
一方、フィンランドのオンカロ地下調査施設におけるREPROサイトで実施されている原位置ト

レーサー試験では、地下施設坑道にボーリング孔を掘削し、孔間の片麻岩マトリクス中のトレー

サーの拡散挙動及び拡散の異方性の評価に着目した試験を実施している。原位置試験の孔位置の

概要図を図3.2-9(a)に示す。ボーリング孔PP321とPP322は水圧測定用の孔であり、PP326はトレ

ーサー注入孔、PP324とPP327は観測孔である。注入孔には放射性元素（HTO, Cl-36, Na-22, Cs-
134, Ba-133）を含むトレーサー溶液を循環し、片麻岩マトリクス中にトレーサーを拡散させてい

る。トレーサー注入後、注入孔からFoliation構造に対して直交方向の観測孔（PP327）及び平行

方向に設置した観測孔（PP324）中の溶液のトレーサー濃度を測定することによって、トレーサ

ー減衰・破過曲線を取得する。本試験は現在継続中のため結果は未公表であるが、ここでは、室

内試験データから原位置における拡散・収着パラメータを用いたスケーリング手法によって、原

位置試験結果の予測評価を実施した。シミュレーションでは、図3.2-9(b)に示すようなマトリクス

領域と注入孔・観測孔から1 mm以内にBDZ領域が存在するモデル体系を構築し、GoldSimコード

（ver. 10.1; GoldSim Technology Group, 2010）を用いた二次元核種移行解析を実施した。パラ

メータ設定について、BDZでは、マトリクス領域より高い間隙率（～5%）とKd値を設定し、それ

らの値は孔壁面を最大値としてマトリクス領域にかけて直線的に減少すると仮定した。一方、マ
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トリクス領域では、その間隙率（0.98%）、De及びKdは一定値とした。また、マトリクス領域及

びBDZの各トレーサーのDe及びKdは室内試験データをもとに原位置条件に適用するための補正

を行った。具体的には、Deについては、陰イオン排除及び陽イオン加速効果を室内試験データか

ら算出した補正係数を用いてCl、Na、Ba、CsのDe値を設定し、さらに、Archie則によって室内

試験と原位置試験の間隙率の差を補正した。Kdについては、Kdは黒雲母の粒径に依存することが

分かっていたため、バッチ試験によってKdの粒径依存性を評価し、その関係からBDZ及びマトリ

クスのKdをそれぞれ補正し、設定した。シミュレーションに使用したパラメータを表3.2-2にまと

めて示す。以上のモデル及びパラメータ設定に基づいて、注入孔（PP326）のトレーサー減衰曲

線、平行と直交の位置にある2つの観測孔（PP324とPP327）の破過曲線を10年間の試験期間を想

定してシミュレーションした。HTO及びClの破過曲線と減衰曲線のシミュレーション結果を図

3.2-10(a)に示す。HTO及びClの減衰曲線をPP324とPP327の両観測孔の結果で比較すると、

PP324から破過するHTOとClの量はPP327の場合より高い値になることが予測された。この結果

は、岩石のFoliation構造に対して直交方向に拡散するより、平行方向に拡散しやすいことを示す。

また、HTOの直交方向の破過した量の差よりも、Clの直交方向の破過した量の差の方がより大き

い。すなわち、Cl拡散の異方性の影響はHTOよりも顕著に観測されることが予測され、その要因

として陰イオン排除効果は異方性に左右されることが示唆される。一方、同図(b)に示すように、

Naについても同様に平行と直交方向で異なる結果が得られた。しかし、Naの破過曲線の濃度は

HTOやClと比較し、非常に低いことが予測された。同様の結果がCs及びBaについても得られてお

り、陽イオントレーサーの場合、試験期間中にその破過を検出することは困難であることが示さ

れた。今後、原位置試験結果との比較評価を行い、スケーリング手法による予測評価の妥当性を

確認していく予定である。 
 

 
図3.2-9 オンカロ原位置試験及びそのモデルの概要図 
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図3.2-10 シミュレーションによるHTO及びClの破過曲線(a), Naの破過曲線(b) 

 
表3.2-2 シミュレーションに用いた核種移行パラメータ 

 
BDZ（最大値） マトリクス 

平行De 
(m2/s) 

直交De 
(m2/s) 

Kd 
(m3/kg) 

平行De 
(m2/s) 

直交De 
(m2/s) 

Kd 
(m3/kg) 

HTO 5.2×10-12 2.5×10-12 - 4.0×10-13 1.9×10-13 - 

Cl 4.6×10-12 6.7×10-14 - 3.5×10-13 5.1×10-15 - 

Na 8.2×10-12 3.8×10-12 1.2×10-3 6.2×10-13 2.9×10-13 1.0×10-3 

Cs 1.3×10-11 6.3×10-12 5.1×10-2 1.0×10-12 4.8×10-13 2.8×10-2 

Ba 5.2×10-12 2.5×10-12 3.9×10-2 4.0×10-13 1.9×10-13 2.5×10-2 

 
  結晶質岩割れ目中の核種移行モデルの開発 
割れ目からマトリクスにかけての核種移行特性を理解するため、先行事業において、グリムゼ

ル原位置試験場から採取した単一割れ目を含む花崗閃緑岩のコア試料を対象として、割れ目部と

マトリクス部の鉱物・間隙分布の分析、割れ目を含むコア状の試料を用いた室内トレーサー試験

及び拡散・収着試験を組合せた研究を、図3.2-11に示すようなアプローチでを実施してきた（日本

原子力研究開発機構, 2018; Tachi et al., 2018）。 
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図3.2-11 割れ目を含むグリムゼル花崗閃緑岩を対象とした試験研究のアプローチ 

 
拡散・収着特性の異なる多様なトレーサー（HDO: 重水, Cs, Se, Ni, Eu）を用いた、割れ目中

トレーサー試験で得られた破過挙動からは、トレーサーによる遅延特性の差異（Eu > Ni > Cs > 
Se ≈ HDO）が確認され、この傾向は透過拡散試験及びバッチ法収着試験によって得られた各元素

間の収着・拡散特性の関係と整合する結果であった。一方で、割れ目からマトリクスにかけての

鉱物や間隙のX線CT及びEPMA分析によって、割れ目近傍には黒雲母及び白雲母が濃集している

層が存在し、さらに割れ目表層には雲母の風化が進んだ高間隙率のバーミキュライト層が存在す

ることが確認された。これらの分析情報をもとに、図3.2-12に示すように、割れ目近傍の不均質性

を忠実に再現した3層モデルを構築し、マトリクスのみを考慮した1層モデル、マトリクスと雲母

の濃集層を考慮した2層モデルにおける実測データとの不整合が改善され、多様な特性のトレーサ

ーの破過曲線を良好に再現できることが確認された。 
 

 
図3.2-12 グリムゼル花崗閃緑岩の割れ目中における室内トレーサー試験の解析のための3層モ

デル概念とパラメータ設定(a)、及び解析結果(b)（日本原子力研究開発機構, 2018） 

割れ目部 マトリクス部

①定流量通液試験

②透過拡散試験（割れ目部 vs マトリクス）

■X線マイクロCTにより割れ目形状や周辺鉱物分布
■割れ目表面及びマトリクス部の鉱物，間隙等特性分析

割れ目を含むグリムゼルコア試料

割れ目性状の分析

③バッチ収着
試験（割れ目部
vs マトリクス）

割れ目部 マトリクス部
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上記において比較的な単純な天然の割れ目を対象として、より現実的なモデルを構築すること

ができたが、実際の割れ目はより複雑な形状を有することから、本事業では、より複雑な割れ目

を含むグリムゼル岩石試料を対象に、室内トレーサー試験を実施し、上記で開発してきたモデル

化手法の適用性の確認と改良の検討を行うこととした。今回試験に用いたコア試料は、図3.2-11
及び12に示した試験に用いた岩石コアを対象に、図3.2-13(a)に示すより複雑な割れ目特性を有す

る部分から採取した。同図(b)に示すように、割れ目の両側を樹脂で固定した状態で、割れ目の幅

が約30 mm、長さが45 mmの形状に加工した。X線CTの分析結果からは、同図(b)に示すように、

図3.2-11に示した比較的単一割れ目に近い形状と比較し、より複雑な形状を有しており、割れ目

内に変質したガウジ層を挟みこんた形状となっていることが確認できる。この試料を、同図(c)に
示すような室内トレーサー試験のカラムに設置し、一定期間模擬地下水で飽和させたのち、5種類

のトレーサーを含む模擬地下水を一定流量（0.2 mL/min）で通液させて、破過データを取得した。 
 

 
図3.2-13 より複雑な割れ目を有するグリムゼル花崗閃緑岩コア試料(a,b)と 

室内トレーサー試験カラム(c)  
 
この室内トレーサー試験によって得られた破過データは、図3.2-12に示した試験結果と同様に、 

I、Seについては数日のうちに破過し、その後Cs, Niと破過が認められ、Euは全く破過しない結果

が得られた。このトレーサー元素間の遅延の傾向（Eu > Ni > Cs >Se ≈ I）は、前回の試験と整合

するものであったが、収着性トレーサーではより遅延が大きな結果となった。上記の図3.2-12で
記載した通り、グリムゼルの花崗閃緑岩中の割れ目からマトリクスにかけて、バーミキュライト

層、雲母層、マトリクスからなる3層構造を有しており、それぞれの層の厚さや間隙率、収着・拡

散特性を室内試験・分析によって定量化し、それらを反映したモデルによって、多様なトレーサ

ーの破過挙動を良好に再現することができた。まずは、この3層モデルを今回の割れ目の形状に対

して適用して解析を行った（図3.2-14(a)の左図）。解析は汎用的なシミュレーションソフトウェ

アであるGoldSim（ver. 10.1; GoldSim Technology Group, 2010）を用い、層の厚さや間隙率、

収着・拡散係数等のパラメータは、全て前回試験で導出した値（Tachi et al., 2018）をそのまま

適用した。このモデル解析結果のうち、非収着性のIと収着性のCsの結果を同図(b)に例示する。非

収着性のIの場合は再現できているが、収着性のCsの結果では、3層モデルを考慮しても、その遅

延特性が過小に評価されている。そこで、図3.2-13(b)に示した割れ目内に含まれるガウジ層を単

(a)割れ目を含むグリムゼル花崗閃緑岩コア

(b)室内トレーサー試験用のコア試料とX線CT像

(c)室内トレーサー試験カラム
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純な平行平板で表現し、この両面に同様の3層モデルを仮定したモデル（図3.2-14(a)の右図）によ

って解析を行った。図3.2-14(c)に示すように、ガウジ層を考慮することによって、Csのより遅延

された破過データに近づく結果を得ることができた。しかしながら、解析結果と実測の破過デー

タとの間には乖離があり、今後ガウジ層の形状や特性についてより現実的なパラメータを設定す

るための検討が必要である。 
 

 
図3.2-14 より複雑な割れ目を有するグリムゼル花崗閃緑岩を対象とした解析モデル(a)と、ガウ

ジ層を考慮しない場合(b)及び考慮した場合の解析結果(c) 
 
上記で示したような割れ目中の核種移行モデルを、原位置条件の割れ目へ適用可能なモデルと

していくうえで、天然の割れ目の不均質性をより現実的なスケールと実際の原位置の条件で明ら

かにしていくことが重要となる。特に、結晶質岩においては割れ目内の開口部の連続性（チャン

ネル構造）の把握とその核種移行への影響の評価が重要となるが、このようなチャンネル構造を

評価するうえで、より大きなスケールでの試験や原位置条件での試験が不可欠となる。ここでは、

別途実施される国際共同研究として計画されているグリムゼル原位置試験場での割れ目を対象と

した原位置トレーサー試験（この原位置試験は本事業とは別の事業で実施されるものである）と
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の連携を念頭に、より複雑で大きなスケールの割れ目試料を対象として、図3.2-11に示した体系

的な室内試験アプローチを適用して、割れ目の特性評価、収着・拡散試験、トレーサー試験を実

施し、割れ目中の核種移行評価モデルの高度化を検討することとした。原位置試験の候補として

検討している、図3.2-15(a)に示すグリムゼル原位置試験場のGAMサイト（以前にガス移行試験が

実施されたサイト）（Marschall and Lunati, 2006）の割れ目帯の坑道壁面から、同図(b)に示す

ように割れ目を中心付近に含むコア試料を採取した。 
 

 
図3.2-15 グリムゼル原位置試験場のGAMサイトの割れ目帯とコア採取状況 

 
採取された大型のコア試料を対象に、図3.2-11に示した体系的な分析試験アプローチを適用す

るため、図3.2-16に示すような試料の加工と分析を行った。採取したコア試料は同図(a)に示すよ

うな直径約20 cm、長さ約30 cmの形状である。このコアを同図(a)に示す赤線部分で3分割したう

えで、奥側の試料を用いてX線CT分析を行った。その結果を同図(c)に示すが、コアの目視でも確

認された2つの連続した割れ目の存在に加え、上記の先行研究（図3.2-12参照）でも確認されてい

る割れ目面近傍のマトリクス部に割れ目と平行な黒雲母鉱物の葉理構造が認められた。坑道側の

試料を用いて、同図(b)に示すように収着・拡散試験用の試料を、それぞれ割れ目面とマトリクス

部を対象に加工した。さらに、同図(d)に示すコア試料中央部分は、室内トレーサー試験用とした。

これらの試料を対象に、先行事業の試験（図3.2-12参照）と同様のトレーサー（HDO: 重水, Cs, 
Se, Ni, Eu）を用いて、バッチ収着試験、透過拡散試験及び割れ目中のトレーサー試験に着手し

た。これらの試験結果をもとに、上記の先行研究で実施したような不均質な割れ目特性の理解と、

それを反映した核種移行モデルの構築を進めていく計画である。 
 

試料採取位置

(a)グリムゼル原位置試験場の試験坑道
とGAM（ガス移行試験）サイトの割れ目帯

(b)室内試験用コア試料の採取状況
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図3.2-16 グリムゼル原位置試験場のGAMサイトから採取した割れ目試料(a)とその試料のX線

CT分析結果(b)、収着・拡散試験及びトレーサー試験試料の加工(c, d) 
 
  核種移行モデルの性能評価解析への反映に関する検討 

  結晶質岩の核種移行解析の高度化として考慮すべき視点と課題 
ニアフィールド岩盤のうち、花崗岩等の結晶質岩中の核種移行評価においては、これまでの先

行事業において現象理解とそれを反映した現象解析モデルの開発に取り組んできた（日本原子力

研究開発機構, 2018）。ここでは、結晶質岩中の核種移行に係る現象解析モデルにおいて考慮すべ

き重要なプロセスと、その性能評価への反映に関するこれまでの取り組み状況と今後に向けた課

題を抽出した。 
具体的には、結晶質岩中の核種移行評価においては、割れ目の開口や連続性、割れ目表面の充

填物や変質層、マトリクス部の鉱物分布などの不均質性を考慮することが、特に重要と考え、上

記(1)、(2)に示したような様々な現象理解とモデル開発を進めてきた。マトリクス部の不均質性や、

割れ目からマトリクスにかけての不均質性については、それぞれ試験や分析の結果をもとに開発

した現象解析モデルをもとに、割れ目の開口や連続性の不均質性を含めた核種移行解析への影響

についてGoldSimコードを用いた解析を試み、それぞれの不均質性が核種移行への及ぼす影響を

把握した。また、実験室スケールの小規模試料の試験データに基づく現象解析モデルから、より

大きな空間スケールへ如何にアップスケーリングをしていくかが重要な課題であることを確認し

た。このような割れ目の不均質の取り扱いに加え、核種移行研究の最新知見を踏まえれば、収着

現象における核種濃度依存性、反応速度や不可逆反応等のプロセスについて、核種移行解析モデ

ルやパラメータ設定に適切に反映していくことが重要となる。さらに、本事業の主たる目的であ

るニアフィールドの環境変遷を反映した核種移行解析に対して、これらの核種移行モデル開発の

成果を反映していくうえでは、環境条件の変遷（例えば、地下水の酸化還元条件や塩濃度条件等

の時間的・空間的変遷等）の核種移行への影響を取り扱う手法や、より空間的に大きなスケール

に拡張していくためのアップスケーリングの手法についても検討していくことが必要である。 
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表3.2-3 結晶質岩中の核種移行解析の高度化において考慮すべきプロセスと 
それらに関連した取り組みと課題 

高度化の視点 考慮すべき主要なプロセス これまでの取り組みと課題 

割れ目の不均質

性の影響 
・マトリクス部の鉱物や間隙

分布の不均質性の影響 
・割れ目からマトリクスにか

けての変質層等の不均質性

の影響 
・割れ目の開口状態やその連

続性についての不均質性の

影響 

・グリムゼルの岩石マトリクスを対象にPARTRIDGEコー

ドを用いた解析手法を構築し、その妥当性や不均質性の

影響を評価してきた（上記(1)参照）。 
・割れ目表面の変質層の影響は、グリムゼルの割れ目試料

を対象に層状の不均質構造を取り入れたモデルを

GoldSimコードで構築し、その適用性を確認した（Tachi 
et al., 2018）。 

・割れ目の表面の不均質性と割れ目開口の連続性を考慮し

た解析をGoldSimコードで試行するとともに、アップス

ケーリングの手法を課題として抽出（日本原子力研究開

発機構, 2018）。 

収着・拡散メカ

ニズムの影響 
・収着の核種濃度依存性の影

響（Freundlichモデル等） 
・収脱着の反応速度の影響 
・不可逆収着の影響 
・共沈や析出の影響 
・陽イオン加速や陰イオン排

除の影響 

・個別現象解析モデルについてはそれぞれ実験データに基

づく適用性評価が進められている例があるが（例えば、

Tachi et al., 2011; 2016）、これらのプロセスを核種移行

解析に取り込んだ検討事例は少ない。 
・後述するCABALETコードでは、Freundlichモデルや不可

逆収着などを考慮した評価が可能である。 

核種移行場の時

間的変遷の影響 
(隆起シナリオの場合) 
・pHや塩濃度などの地下水

化学条件の変遷影響 
・酸化還元条件の変遷影響 
・割れ目表面等での鉱物特性

の変遷影響 
・割れ目開口等による地下水

流動の変遷影響 

・隆起シナリオにおいて想定される地質環境条件の時空間

変遷と、その影響による核種移行パラメータの変化を考

慮した核種移行解析手法として、コンパートメントモデ

ルに基づく核種移行解析コードAMBERを適用した評価

を試行してきた（日本原子力研究開発機構, 2018）。 
・一方で、上記のような割れ目の不均質性や収着・拡散メカ

ニズムの影響との組み合わせによる影響評価が重要な課

題である。 

 
このような観点から、先行事業において、結晶質岩の割れ目の不均質性を考慮した核種移行モ

デルのアップスケーリングに関する検討や、地質環境の長期変遷として隆起・侵食シナリオを事

例として、割れ目の不均質性や収着現象の精緻な取り扱い及び環境変遷の影響を考慮可能な核種

移行評価手法の開発を進めてきた（日本原子力研究開発機構, 2018）。隆起・侵食シナリオの解析

では、図3.2-17に示すように、わが国の結晶質岩の隆起・侵食に付随する地質環境変遷とその核種

移行への影響プロセスを整理したうえで（同図(a)）、核種移行経路の地球化学環境及び核種移行

パラメータの時間的・空間的変遷を設定して（同図(b)及び(c)）、核種移行解析を行う手法を構築

して隆起・侵食の核種移行への影響を評価した（同図(d)）。ここで構築された評価手法は、AMBER
コードを用いたコンパートメントモデルに基づく解析手法であり、割れ目の表層部分の変質領域

は考慮しているが、上記したような収着プロセスの考慮や、その地球化学環境の変遷の影響など

の取り扱いについては検討できていない。本事業では、これらの先行事業のアプローチと成果を

踏襲しつつ、より現実的な核種移行現象の取り込みや環境変遷の影響の反映を実現するための核

種移行解析手法についての調査、解析手法の構築と試解析に取り組んだ。以上の検討結果を表3.2-
3に整理して示す。 
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図3.2-17 隆起・侵食シナリオの核種移行解析：(a)隆起・侵食シナリオと考慮すべきプロセス、

(b)深度による領域分け（紫色の矢印は処分場からの核種移行経路）と(c)各領域での核種移行特

性、(d)核種移行解析結果の例（日本原子力研究開発機構, 2018） 
 

  核種移行プロセスと地質環境の長期変遷を考慮した核種移行解析手法の検討 
ここでは、割れ目の不均質性や収着における核種濃度依存性や不可逆反応等のより精緻な核種

移行プロセスを考慮することに加え、環境条件の変遷等の影響を考慮することが可能な解析ツー

ルの検討とそれを用いた試解析を行った。具体的には、有限体積法による物質移行シミュレーシ

ョンが可能なQPACコード（Quintessa, 2013）を用いて、精緻な収着モデルと環境条件変遷とを

考慮可能なコードの改良を実施した。図3.2-18(a)に示すような割れ目中の核種移行モデル概念と

解析体系を対象に、割れ目中の地下水の流れと岩盤マトリクス側への拡散・収着を考慮した核種

移行解析を行った。ここでは、核種としてCsを対象に、収着現象における不可逆収着の考慮と、

環境条件変遷を想定した境界条件変化としてCsの濃度の経時変化を考慮した解析を行った。ここ

で、Cs濃度の経時変化は、図3.2-18(b)に示すように、1000年間は一定濃度のCsの流入が生じたあ

と、徐々にCs濃度が低下していく系を設定した。 
 この不可逆収着と境界条件（Cs濃度）の経時変化の影響を確認するために、可逆収着（Kdモデ

ル）と不可逆収着の2つのモデルでの解析結果を図3.2-19に示した。同図(a)の可逆収着モデルと同

図(b)の不可逆収着モデルの結果を比較すると、5000年後まではいずれも全く同じCs濃度分布を示

すことが確認できる。一方で、1000年後から境界条件のCs濃度が徐々に変化することに伴い、5000
年以降においてマトリクスの深い領域や割れ目側への拡散や固相からの脱離反応を伴いつつ、ゆ

るやかに液相及び固相内のCs濃度の低減が生じる。一方で、不可逆収着モデルの場合、固相のCs
濃度が一定のままとなるものの、液相中のCs濃度は割れ目側への拡散によって急激に低下するこ

ととなる。今後、地下水の酸化還元条件や塩濃度条件などの時間・空間的な変動の取り扱いや、
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より大きな空間スケールへの拡張について検討を進めていくこととする。 

 

図3.2-18 精緻な収着モデルと環境条件変遷とを考慮した核種移行解析のモデル体系(a)と境界条

件変動として想定したCs濃度の経時変化(b) 
 

 
図3.2-19 精緻な収着モデルと環境条件変遷とを考慮した核種移行解析結果の例：(a)可逆収着モ

デル及び(b)不可逆収着モデル（上段はモデル体系中の液相中Cs濃度、中・下段は体系のピンク

色で示した領域の液相・固相中のCs濃度の経時変化） 
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  堆積岩中の核種移行評価技術の開発 
  堆積岩マトリクス中の核種移行モデルの開発 

  幌延の泥岩マトリクス中の核種移行モデルの開発 
これまでに先行事業（日本原子力研究開発機構, 2013; 2018）において、幌延深地層研究センタ

ーの地下深部から採取した泥岩マトリクスを対象として、多様な核種の収着・拡散データを室内

試験により取得するとともに、粘土成分を主体としたモデル化手法を構築してきた（Tachi et al., 
2011; 2016）。具体的には、幌延深地層研究センターのHDB-6孔の地下500mレベルから採取

した稚内層珪質泥岩を用いて、間隙水塩濃度を変化させた条件での透過拡散試験やバッチ収着

試験によって、Cs、Ni、Am、Se、I、HTO等の収着・拡散データを取得してきた。その結果

の例を図3.2-20に示す。同図(a)に示すように、実効拡散係数（De）については、陽イオンで

あるCsはHTOのDeよりも高く、塩濃度とともに減少傾向を示し、一方で陰イオンのIではそ

の逆の傾向を示した。このことは、これまでにベントナイト系で観測されている傾向と同じ

であり、狭隘間隙中での固液界面の静電的相互作用を考慮する必要性、すなわち、幌延の泥

岩においても粘土成分がイオンの拡散挙動に支配的な寄与をしている可能性が確認された。

圧縮ベントナイトを対象に構築してきた統合収着・拡散モデルを、岩石の不均質な間隙分布

特性を踏まえて適用することによって得られた解析結果を同図(a)に示す。本モデルにより、

塩濃度に対する陽イオン・陰イオンの傾向性を定性的には説明可能であるものの、定量的な

面では差異が確認され、特に、低塩濃度におけるCsやIの結果には違いが認められる。この原

因の一つとして、この評価で用いた水銀圧入法による間隙径分布の測定では、粘土層間など

のナノサイズ間隙に水銀は侵入できないこと、また、岩石の不均質な間隙構造の影響などが

考えられた。一方、同図(b)には、Csの収着データの間隙水塩濃度やCs濃度に対する依存性と

そのモデル化結果を示す。泥岩に含まれる主要な粘土鉱物であるスメクタイトとイライトの

イオン交換モデルの組合せによって、実測データを概ね再現できた。これらのモデルの妥当

性確認や更なる高度化を図っていくうえで、粘土層間のナノサイズ間隙を含めた間隙分布の

定量化とそれを反映した不均質性を考慮したモデルの開発、これら粘土鉱物に対するCs等核

種の収着メカニズムの解明が必要である。 
 

 
図3.2-20 幌延の泥岩に対するCs, HTO, Iの実効拡散係数 (a)及びCsの収着分配係数(b) 

の実測データとモデル化結果の比較（日本原子力研究開発機構，2013） 
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  幌延の泥岩中の間隙特性評価 
上記1)で示した幌延の泥岩中の核種移行モデルの高度化を検討するうえで、不均質な間隙特性

やその核種移行挙動への影響を評価していく必要がある。ここでは、後述する原位置でのモデル

の確証における課題も踏まえ、幌延の泥岩の層理面と関連付けた拡散特性の異方性のHTOの拡散

実験による把握と、核磁気共鳴法を適用した間隙構造の定量評価を検討した。 
幌延の泥岩中の核種移行の異方性について評価するため、幌延URLの地下坑道から採取したコ

アから層理面に対して直交・平行方向の拡散試験用の試料（直径 : 20 mm, 長さ : 5 mm）を作製

し、各試料に対してHTOをトレーサーとした透過拡散試験を実施した。高濃度側と低濃度側の

HTO濃度の経時変化を図3.2-21に示す。28日までの試験データにより得られた実効拡散係数は、

平行試料で1.8×10-10 m2/s、直交試料で1.6×10-10 m2/sであった。層理面に対する試料の向きの違

いによるHTOの実効拡散係数の違いはわずかであり、その影響は顕著ではないことが確認された。 
 

 
図3.2-21 幌延泥岩中のHTO拡散試験結果（直交試料; V1、平行試料; H1） 

 
幌延の泥岩の間隙構造の不均質性を反映した核種移行モデルの改良を行うためには、層間を含

めた不均質な間隙分布の定量評価が必要である。一般的に、泥岩のような多孔質性岩石の間隙構

造評価は水銀圧入法やガス吸着法、電子顕微鏡による直接観察により細孔径分布を取得すること

で行われる。水銀圧入法やガス吸着法による評価では、前処理として間隙を充填した水を脱水処

理等で取り除き水銀やガスを岩石中に導入することで行われる。一方で、核磁気共鳴（NMR）法

による間隙構造評価は、試料の間隙を充填した水そのものの信号を観察することから前処理の必

要がなく水が存在する間隙を選択的に評価することが可能であること、H2OとD2Oのように1H 
NMRに活性の液体から不活性な液体に交換することで、水の物質移動を直接観察することが可能

である点が優れている（例えば、Ohkubo et al, 2008; 2016）。このような観点から、幌延の泥岩

中の間隙構造評価を目的とし、NMRの分析試験を行った。具体的には、幌延深地層研究センター

の地下350 mの研究坑道から採取された泥岩試料（直径:8 mm、長さ:29 mmの円筒形試料）を対

象として、Oxford社製Maran Ultra NMR（静磁場強度: 0.54 T）を用いて、湿度100%の飽和蒸気

圧下で試料の水の1H 緩和時間（T2）分布を測定した。T2測定は、Carr-Purcell-Meiboom-Gill シ
ーケンス（CPMG法）（Meiboom et al., 1959）により行った。また、岩石中に存在する水は、緩

和時間の短く（～100 µs）狭い間隙に存在する水から、緩和時間の長い（～1 s）大きい間隙に存

在する水まで幅広いT2をもつため、100 µs のエコー時間τから多数のエコーを生成して少なくと

も1 s まで信号を観測する必要がある。そこで、図3.2-22に示すパルスシーケンスを作成し、τを

可変にすることで 111 回のパルス照射で 5.5 s までエコー信号をサンプリングすることで、再

現性のあるT2分布を取得した。幌延泥岩試料のT2分布を図3.2-23に示す。図3.2-23から、3.2 ms付
近にピークをもつ主ピークと、0.15 ms及び100 ms付近の二つの小さいピークが観測された。主
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ピークは泥岩の間隙に存在する水に相当し、0.15 ms付近のピークは、泥岩に含まれる粘土鉱物の

層間等に吸着した水に相当すると考えられる。また、100 ms付近の長いT2のピークは、岩石の表

面に吸着している水と考えられる。図3.2-23の赤点線を閾値として各ピークのピーク強度の積算

を求め、三つのピーク強度を棒グラフで整理した結果を図3.2-23に示す。ピーク強度は任意単位

であるが、水の重量とピーク強度の関係をバルク水を使って求めており、ピーク強度を水の重量

に換算できることから、全ピークの強度から求めた試料に含まれる水の重量及びサンプル体積で

水の重量を除することによって、間隙率（φ）を算出した。本研究で調整した条件（湿度100%で

飽和）で含まれる水の量から求めた間隙率はおよそ9.20%程度であり、幌延の泥岩試料で報告され

ている40%程度の値と比較して小さい。この結果は、一部の間隙に水が充填していないためと考

えられ、飽和蒸気によって水が吸着した間隙のみを選択的に観測しているためと考えられる。今

後は、含水状態や溶液の塩濃度などを変化させた条件でのNMRデータの測定による間隙構造の評

価や、H2OとD2Oによる間隙水の飽和・交換挙動のNMR分析による水の交換挙動の評価などを検

討していく予定である。 
 

 
図3.2-22 CPMG 法によるT2測定法のパルスシーケンス 

 

 
図3.2-23 T2分布及びT2分布から求めた水の重量、間隙率及び水の分布 

 
  粘土鉱物へのCs等核種の収着機構の評価 
Cs収着挙動の評価では、粘土鉱物（スメクタイトやイライト）のイオン交換モデルによって解

釈できることを確認するとともに、スメクタイトへのCsの収着形態を核磁気共鳴分析法（NMR法）

と第一原理計算によるスペクトル解析により同定する手法を開発してきた（Ohkubo et al., 2018）。
このような先端的な分析技術を適用して、核種移行現象に対する理解をさらに深め、その理解に

基づき核種移行モデルの妥当性の確認や高度化を図っていくことは今後の重要な課題である。特

に、岩石中の核種移行評価モデル高度化を行う上で、粘土鉱物や間隙分布の不均質性に加え、粘

土鉱物（イライトやスメクタイト等）に対する核種の収着形態の解明、が課題として挙げられる。
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ここでは、岩石中に含まれる代表的な粘土鉱物であるバーミキュライトを対象に、NMRによるCs
の吸着形態と吸着サイトの評価を試みた。乾燥させたCs吸着バーミキュライト試料を対象に、マ

ジックアングルスピニング（MAS）による133Cs NMRスペクトル測定の結果を図3.2-24に示す。

133Cs MAS NMRスペクトルには、50 ppm、－24ppm、－113ppmにそれぞれピークが観測され

た。ピークの帰属を行うため、バーミキュライトの原子モデルを構築し、第一原理計算に基づい

た133CsケミカルシフトσisoをGauge Including Projector Augmented Wave（GIPAW）法（Pickard 
et al., 2001）によって評価した。第一原理計算による原子モデルの上下四面体層ラベル付けした

Csのσisoを図3.2-25示す。すべてのCsは四面体層のSi、Al及びOによって形成される六員環の中

央付近に吸着している。σisoとNMRスペクトルを比較すると、実験的に観測された 50 ppmのピ

ークは、吸着サイトの5Å以内に四面体層Alが4または5個存在するサイトと考えられる。一方、

NMRスペクトルに観測された−24 ppmと−113 ppmのピークは、今回の計算で再現できなかった

ことから、層間外の吸着サイトに存在するCsに相当すると考えられる。今後は、層電荷の量や位

置の影響を系統的に理解するため、イライトの分析・解析を行い、スメクタイト、バーミキュラ

イト、イライトへの吸着形態の比較評価を進める。 

 

図3.2-24 バーミキュライトの133Cs固体NMRスペクトル 
 

 
図3.2-25 計算した原子モデルの上下四面体層とCs位置の関係と133Cs ケミカルシフトと5Å以

内に存在する四面体層Alの個数（N） 
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  幌延の泥岩マトリクス中の核種移行モデルの原位置試験による確証 
これまでの先行事業（日本原子力研究開発機構, 2018）において、幌延深地層研究センターで実

施中の原位置トレーサー試験と連携することによって、これまでに室内試験で構築してきたマト

リクス部、割れ目部を対象とした核種移行モデルの実際の原位置条件への適用性を確認してきた。

具体的には、幌延深地層研究センターの地下350 m調査坑道において進められている、マトリク

ス部及び割れ目部を対象とした原位置トレーサー試験との連携により、原位置試験をサポートす

る室内データ（原位置トレーサー試験後の試料分析、コア試料を用いた室内試験）を取得しつつ、

室内と原位置とのデータの整合性評価や、これまでに整備してきたモデルの適用性評価等を進め

た。わが国においては、原位置試験において放射性トレーサーを利用できない状況も考慮して、

原位置条件でいかに信頼性の高いデータを取得し、処分条件に適用可能な核種移行モデルとして

確証していくかといった視点が重要な課題であり、これらの視点を重視して取り組みを進めてき

た。 
これまでにマトリクス部の原位置拡散試験として、幌延深地層研究センターの地下350 m調査

坑道に開削した試験孔D05孔（孔径 76mm）を対象に、オーバーコア試料中の内部プロファイル

の取得、及び室内拡散試験を行い、原位置試験でのデータ取得・解析法の妥当性の確認や、原位

置と室内試験データの整合性等の評価を検討してきた（日本原子力研究開発機構, 2018）。この試

験では、図3.2-26に示すような体系で、HDO（重水）、I、Mo、Cs、Sr、Co、Eu等の安定同位体

トレーサーを含む模擬地下水を循環させ、トレーサー濃度の減衰データを約11カ月間取得したう

えで、オーバーコア岩石中のトレーサー分布を取得した（同図(b)）。同図(c)にCsとSrの結果を例

示するように、各トレーサーの収着特性等に対応した良好な減衰データ及び濃度プロファイルが

得られ、一次元の境界条件が変動する体系での拡散方程式の厳密解を同時フィッティングするこ

とによって、実効拡散係数（De）及び収着分配係数（Kd）を導出した。同様の一次元系及び実際

の原位置試験の円筒系でのGoldSimコード(ver. 10.1 : GoldSim Technology Group, 2010)による

解析から一次元での解析解による評価の妥当性を確認した。また、安定同位体トレーサーを用い

た条件でのデータ取得の有効性を確認するため、バックグラウンド（BG）濃度が初期に存在する

系での解析を行い、最もBG濃度の影響が大きいSrの場合でも、その影響はわずかであることを確

認した。さらに、原位置試験で取得された収着・拡散データを、同じ岩石を用いた室内試験デー

タと比較することによって、原位置と室内試験での地下水のpH条件の差異に留意する必要がある

ものの、拡散係数における陽イオン加速や陰イオン排除効果、分配係数の傾向性などについて、

両試験で傾向性は概ね整合することが確認された。 
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図3.2-26 健岩部D05孔の原位置トレーサー試験の試験体系（a）、オーバーコア試料の分析状

況(b)及び1次元と円筒系での解析結果の比較(c)（日本原子力研究開発機構, 2018） 
 
本事業では、試験孔D05孔で得られた成果を踏まえ、より多様な条件での原位置拡散試験手法

と拡散モデルの適用性を確認する観点から、地下水の塩濃度条件に着目して幌延の350m坑道で実

施された原位置拡散試験を対象に、これまでと同様の試験後に採取されたオーバーコア試料の内

部プロファイルの取得、及び原位置試験の解析評価と、それらを塩濃度が幌延の泥岩中の拡散・

収着挙動に及ぼす影響を評価した。ここでは、先行事業（日本原子力研究開発機構, 2018）で実施

してきた模擬地下水（塩濃度0.23M）を用いたD05孔と全く同じ試験体系で行ったD09孔（4%海

水相当の塩濃度の模擬地下水）及びD06孔（10%海水相当の塩濃度）の結果を報告する。これらの

原位置拡散試験では、D05孔の試験に使用した模擬地下水に塩濃度のみを高い濃度に調整した溶

液を、試験孔周辺岩石中の間隙水に十分なじませた上で、Cs、Sr、I等のトレーサーを循環させる

手法で行った。最も信頼性の高いデータ取得が可能なCsを対象に、トレーサー減衰データ及び岩

石中の内部プロファイルを図3.2-27に示す。同図(a)に示すトレーサー減衰曲線は、塩濃度増加と

ともに、濃度減衰が低下する傾向が、同図(b)に示す濃度プロファイルは地下水塩濃度の増加に伴

い、岩石中のCs濃度は低下し、より深くまで拡散する傾向が確認された。図3.2-27に示した解析

解のトレーサー減衰と濃度プロファイルへの同時フィッティングによって、それぞれの条件の実

測データを概ね再現する結果が得られた。 
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図3.2-27 幌延の泥岩マトリクスにおける地下水塩濃度を変化させた条件での原位置拡散試験の

データと解析結果：(a)トレーサー循環孔のCs濃度減衰、(b)試験後の岩石中のCs濃度分布 
 
  堆積岩割れ目中の核種移行モデルの開発 

  幌延の泥岩割れ目中の原位置トレーサー試験の概要 
これまでの先行事業において、幌延深地層研究センターの350 m調査坑道において実施された

割れ目部を対象とした原位置トレーサー試験との連携により、原位置試験をサポートする室内デ

ータ（原位置トレーサー試験後の岩石コア試料分析、コア試料を用いた室内試験等）を取得しつ

つ、原位置試験結果の解釈に取り組んできた（日本原子力研究開発機構, 2018）。本年度は、試験

終了後に採取された割れ目試料表面のトレーサー濃度の分析データを拡充し、その結果も活用し

つつ、解析手法の改良と適用性の確認を進めた。 
天然の割れ目を対象とした原位置トレーサー試験は、幌延深地層研究センターの深度350 mの

調査坑道において、図3.2-28に示すような複数の割れ目が存在する割れ目帯領域を対象に、2本の

試錐孔を利用した孔間方式で実施された（武田ほか, 2017）。注水孔及び揚水孔は孔径約10 cm、

約1 mの離間距離であり、坑道壁面から約2～3 m付近にパッカーを設置して試験区間を形成し（試

験区間：注水孔 30 cm、揚水孔 60 cm）、注入孔（40 mL/min）から揚水孔に一定流量（30 mL/min）
で多様なトレーサー（Cs, Co, Mo, I, 重水, ウラニン）を含んだ地下水が通液された。最初にトレ

ーサー溶液を注水孔に10分間のみ投入し、割れ目及び岩盤中を移行して揚水孔に達したトレーサ

ーの濃度変化を計測した（パルスソース試験）。次に、高収着性のトレーサーについて揚水孔で

の破過データを取得するため、同様の試験体系において、注水孔のトレーサー濃度が常に一定の

条件でトレーサー溶液を投入し続けるトレーサー試験を実施した（コンスタントソース試験、ト

レーサーとしてはMo, Cs, Co, Eu）。 
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図3.2-28 幌延泥岩の割れ目を対象とした原位置トレーサー試験装置の概略図 

 
パルスソース試験及びコンスタントソース試験で得られた揚水孔中のトレーサー濃度の経時変

化を図3.2-29に示す（對馬ほか, 2018）。パルスソース試験では、非－低収着性のウラニン、重水

（HDO）、Mo、Iは注水孔からのトレーサー投入に対応した濃度ピークが観測されたが、高収着

性のCs及びCoはほとんど観測されなかった。コンスタントソース試験では、非収着性のMoやウ

ラニンに加え、Cs、Coのような高収着性のトレーサーについても濃度の増加が確認された。Moと
ウラニンについては、濃度変化がほぼ一定になっており、完全に破過していることが推定される。

Csについては、徐々に濃度が上昇する傾向が確認され、岩石中に含まれるバックグラウンド濃度

も低いため、信頼性の高い破過データが得られたものと考えられる。ただし、Coについては徐々

に濃度が上昇しているが、Coが高い収着性を有することも踏まえ、この破過挙動を注意深く分析

する必要がある。なお、Euについて、その収着分配係数はCsと比較しても非常に高いため、コン

スタントソースでも揚水孔で検出されなかったと考えられる。 
試験終了後に、割れ目の分布状況の観察及び割れ目表面のトレーサー分布の測定を行い、トレ

ーサーの移行経路を推定するため、注水孔側部周辺及び孔間からコア試料を採取した。本事業で

は、採取されたコア試料中に含まれる割れ目表面のトレーサー元素の分布の測定及び一連の結果

を踏まえた解析を実施することとし、本年度は割れ目表面の分析データの拡充とそれを踏まえた

解析手法の改良に取り組んだ。 
 

 
図3.2-29 割れ目中の原位置トレーサー試験で得られた揚水孔のトレーサー濃度変化：(a)パルス

ソース試験、(b)コンスタントソース試験 
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  原位置トレーサー試験後の割れ目試料の分析と移行経路の推定 
割れ目中のトレーサーの移行経路を把握するため、試験終了後に注水孔と揚水孔の周辺から採

取した13孔のコア試料の約50箇所の割れ目を対象に、そこに含まれる割れ目面からの試料採取と

トレーサー濃度分析を行った。試料の採取・分析方法は割れ目表面の表層1 cm四方を0.1 mm深さ

程度削り出し、採取した粉末試料を1 M硝酸におよそ2週間浸漬した後、ICP-MSを用いて各試料

片に含まれるトレーサー濃度を測定した。原位置トレーサー試験後のコア採取位置と最大検出濃

度を図3.2-30に示す。SW-47孔では、Cs, Co濃度ともに注入孔と交わるSW46とほぼ同じ濃度を検

出し、SW-42孔, SW-49孔及びSW-43孔でもSW-46孔と比べ1桁程度小さい値が検出された。 
 

 
図3.2-30 原位置トレーサー試験後のコア採取位置と最大検出濃度(Cs,Co) 

 
トレーサーが検出された注水孔付近（SW-47孔）と揚水孔付近（SW-33孔）の分析結果の詳細

を図3.2-31と 図3.2-32に示す。SW-47孔のコア分析は坑道壁面から2.62～3.77m区間の6つの割れ

目を対象に約50箇所の表面分析を行った。5つの割れ目から有意な値を検出し、図上部に割れ目の

表面の削りだした位置に検出されたトレーサー濃度を赤色で濃淡をつけて示しているが、各割れ

目表面の比較的狭い領域においても濃度は一定ではなく、高い濃度領域から徐々に濃度が低下し

ていく明瞭な濃度分布が観察された。 
 

Cs,Co検出孔 Cs,Co未検出孔

（〇単線:本年度実施, ◎二重線:原子力研究開発機構,2018）
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図3.2-31 注水孔近傍（SW-47孔）の割れ目表面のトレーサー濃度分析結果 

 
一方で、揚水孔近傍のSW-33孔のコア分析は坑道壁面から2.76～4.07 m区間の5つの割れ目を

対象に約30箇所の表面分析が行われている（日本原子力研究開発機構, 2018）。そのうち3.24～
3.48 m区間に位置する割れ目より有意な値を検出したため、その割れ目を対象に、14箇所（9-2-1
～14）の追加分析を行った。そのうち5箇所（9-2-10～14）で有意なCs、Co濃度が確認された。

Cs濃度については、日本原子力研究開発機構（2018）で検出した削りだした表面（9-37,38）の周

りに同等の値を検出した。さらにSW-46孔及びSW-47孔で確認された濃度に対して1～2桁低い値

であり、図3.2-29(b)に示したコンスタントソースの破過曲線でCsの揚水側濃度が注水側濃度の5%
程度まで上昇していることと整合的である。SW-47孔の各割れ目において割れ目内での濃度の差

が確認されたことや、SW-33孔で一部の領域だけCs、Coが検出されたことは、割れ目全体を均質

にトレーサーが流れるのではなく、選択的な移行経路に沿ってトレーサーが流れたことが示唆さ

れる。 
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図3.2-32 揚水孔近傍（SW-33孔）の割れ目表面のトレーサー濃度分析結果 

 
  原位置トレーサー試験結果のモデル解析 
孔間トレーサー試験は、複数の割れ目が存在する割れ目帯領域を対象に実施された試験である

（日本原子力研究開発機構, 2018）。注水孔側の割れ目の分布状況や開口幅、注水孔及び揚水孔近

傍の割れ目表面のトレーサー分布状況が確認されたものの、移行経路となる割れ目や連続性など

のトレーサーの移行経路に関する情報は限られている。上記の2)に示した割れ目表面のトレーサ

ーの分析結果からは、流れの不均質性（複数の割れ目と移行経路の存在、フロー領域とスタグナ

ント領域の存在など）が示唆されたが、ここでは単純な平行平板モデルと均質な流れ場を仮定し

たモデル解析を検討した。図3.2-33に示すモデル概念、支配方程式と初期・境界条件をもとに、

GoldSimコード（ver. 10.1 : GoldSim Technology Group, 2010）のPipePathway及びCellpathway
オブジェクトを用いた解析を行い、パルスソース及びコンスタントソースの実測の破過データ、

収着性トレーサーCsは表面濃度分析結果との比較を行った。 
割れ目の流路長については、実際の注水区間及び揚水区間の距離は約1.3 mであるが、図3.2-30

に示す通り、注入孔及び揚水孔の直線上に存在するSW-34孔及びSW-35孔の割れ目表面において

収着性トレーサーが未検出であることから経路を迂回するものと仮定し流路長を2 mとした。ま

た、割れ目幅及び開口幅をGoldsimの最適化機能を用いて、ウラニンのパルスソース及びコンス

タントソースを対象に使用し、割れ目幅を1.5 m、開口幅を0.5 mmと設定を行った。流量は貯水

タンクから注入孔まで40 mL/minで注入しているが、割れ目中に注入される流量を30 mL/min、
残り10 mL/minは直接揚水孔へ寄与しない領域に流れることを仮定した。一方、マトリクス拡散

と収着に関するパラメータはこれまでに幌延のマトリクス岩を対象に取得された室内及び原位置

試験データをもとに設定を行った。 
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図3.2-33 割れ目中の核種移行評価の平行平板モデル概念図及び支配方程式 

 
初期設定の流路条件（流路長：2 m, 流路幅：1.5 m, 開口幅：0.5 mm）での解析結果を図3.2-

34に示すが、ウラニンのパルスソースの試験結果に対してピーク時間は同程度になるものの、解

析結果は実測データと乖離している。しかし、コンスタントソースの試験結果に対して比較的近

い傾向を示した。一方で、Csのコンスタントソースについては実測データで認められるような立

ち上がりが確認できない。ここで、マトリクス拡散や収着分配係数は、これまでに幌延のマトリ

クス岩に対する拡散・収着試験で取得されたデータをもとに設定したが、特に、Csの収着分配係

数についてはCs濃度依存性と今回高濃度条件を採用した点を考慮する必要がある（例えば、Tachi 
et al., 2011）。ここでは、Cs収着の濃度依存性を考慮して、収着分配係数を1/2及び1/10に設定し

た解析及び実効拡散係数を3/4及び１/2に設定した解析を実施した。収着分配係数1/10と実効拡散

係数3/4の条件で実測データと同程度の破過が得られる結果となった（図3.2-35）。 
さらに、Csの破過挙動に最も近い結果が得られたケースにおいて、上記2）で得られた割れ目表

面のトレーサー分析結果と解析結果との比較を行った。実測値は注入孔から対象とする割れ目ま

での距離とその割れ目における最大濃度をプロットしている、最大濃度と比較しても解析結果の

ほうが1桁程度高く、乖離がみられる。本解析においては、割れ目中を平行平板モデルと均質な流

れ場を仮定した解析を実施した。その結果、上記流路条件において、パルスソース及びコンスタ

ントソース試験で得られたウラニン、 Csの破過曲線の傾向性を概ね表現できる可能性を確認し

た。しかし、割れ目表面の濃度プロファイルは乖離しており、今後、コア情報等に基づく割れ目

の空間分布、それらの連続性、流れの不均質性等を考慮した、より現実的な解析モデルについて

検討するとともに、上記の割れ目表面のトレーサー分析データ等をもとに、モデルの妥当性を確

認していく必要がある。 

流路長
2m
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図3.2-34 割れ目中トレーサー試験のウラニン及びCsの解析結果 

 

図3.2-35 割れ目中トレーサー試験のCs（コンスタントソース）の解析結果：(a)破過曲線、 
(b)プロファイル濃度 

 
  幌延のナチュラルトレーサー評価に関する検討 
粘土質堆積岩は、透水性が極めて低い拡散バリアとしての性能が期待されており、諸外国でも

これら岩石における長期にわたる拡散バリア性能の立証が中心的な課題となっている。これまで

に、幌延の堆積岩を一例に、地下水（間隙水）中に含まれる非収着性（弱収着性）の元素濃度プロ

ファイル（ナチュラルトレーサープロファイル；以下「NTプロファイル」と略す）を基に、NTプ
ロファイルの形成過程の解釈を試み、主要な物質移行プロセスの検討を進めてきた（日本原子力

研究開発機構, 2018）。検討にあたっては、幌延深地層研究計画における地上からの調査研究段階
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（第1段階）で掘削されたボーリング孔（HDB-1孔～HDB-11孔）のうち、NTプロファイルが相

対的に明瞭であること、大曲断層や褶曲軸から比較的離れた場所に位置していること（水理地質

構造が相対的に単純と想定されること）、埋没・続成作用の過程におけるシリカ鉱物の相変化と

脱水により深部地下水のCl濃度の希釈が概ね解釈可能であること、NTプロファイルの形状が相互

に異なることを条件に対象とするボーリング孔（HDB-1孔及びHDB-3孔）を選定した（日本原子

力研究開発機構, 2016）。検討の結果、両孔で認められるNTプロファイルは、移流・拡散を基本

とした物質移行プロセスでの解釈が適当であること、HDB-3孔はHDB-1孔に比べると移流の影響

は小さいこと等が示唆された（日本原子力研究開発機構, 2018）。なお、NTプロファイルの解釈

における不確実性の大きいパラメータとして、移流速度及び移流・拡散期間が抽出され、これら

を主なパラメータとしたbounding analysis（保守的に境界条件を見積もった解析）では、実測さ

れたNTプロファイルと比較的良い整合を示す解析結果が幾つかの条件設定の組み合わせで得ら

れた（日本原子力研究開発機構, 2018）。このことは、幌延の堆積岩を対象に移流・拡散を基本と

した物質移行モデルにより最適な条件を導出するには、非収着性元素の濃度プロファイルの解釈

だけでは不十分であることを示唆する。このため、本検討では、非収着性元素の濃度プロファイ

ルに加え、反応性元素の濃度プロファイルの解釈も併せて行うことで、条件の絞りこみに繋がる

ような検討が可能かどうかを試行する。本年度は、反応性元素の濃度プロファイルの解釈を進め

る上で必要な概念モデルを検討し、モデルで考慮すべき反応・プロセスの整理を行った。また、

解析対象とするHDB-1孔及びHDB-3孔における反応性元素（Na, K, Ca, Mg, SO4）の濃度プロフ

ァイルに係るデータの整理も行った。以下に、本年度の成果をまとめる。 
 

① 概念モデルで考慮すべき反応・プロセスの整理 
幌延の地下水の水質形成は、大局的に見た場合、浅層に分布する降水系地下水と深層に分布す

る海水系地下水の混合により解釈される（例えば、Yamamoto et al., 2005）。地下水中の成分と

しては、このような異なる地下水の混合で地下水中の濃度を概略評価できる元素（例えば、Cl）
と単純に混合だけでは濃度評価が困難な元素（反応性元素）に分けられる。また、地下水のpHや

酸化還元電位（Eh）も鉱物－水反応により支配されると考えられ、異なる地下水の混合だけでは

評価が困難である。鉱物－水反応を基本とした幌延の地下水の水質形成に係わる検討については、

これまでに幾つかの報告例がある（Yamamoto et al., 2005; Hama et al., 2007; Sasamoto et al., 
2007; Iwatsuki et al., 2009; Sasamoto et al., 2011）。これらの報告の中では、地下水中の反応性

元素の濃度支配に係わる反応・プロセスの検討が行われている。本検討では、これら既存の報告

例を基に、反応性元素の濃度プロファイルを解釈するための概念モデルで考慮すべき反応・プロ

セスを整理した。 
反応性元素のうち、Na、 K、 Ca及びMgについては、以下に示すようなイオン交換反応による

濃度支配が想定されている（Yamamoto et al., 2005）。 
 
Na+ + 0.5Ca-X2＝0.5Ca2+ + Na-X KNa/Ca 
Na+ + 0.5Mg-X2＝0.5Mg2+ + Na-X KNa/Mg 
Na+ + K-X＝K+ + Na-X   KNa/K 
Na+ + H-X＝H+ + Na-X   KNa/H 

 
上記の反応式において、Xはイオン交換サイト、KNa/Ca、 KNa/Mg、 KNa/K及びKNa/Hは各反応式

におけるNaに対する選択係数を示す。幌延の堆積岩である声問層及び稚内層には、スメクタイト

等の粘土鉱物が含まれるため、これら粘土鉱物によるイオン交換反応が示唆されている。また、
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Yamamoto et al.（2005）は、H+とNa+のイオン交換反応による地下水のpH支配の可能性につい

ても触れている。一方、地下水のpH支配に係る代替案として、地下水と方解石の溶解平衡反応も

示唆されている（Hama et al., 2007; Sasamoto et al., 2011）。後者の代替案では、地下水に溶存

するCO2(g)の脱ガスがpHに与える影響も考慮している。概念モデルにおける地下水のpH支配に

関しては、これら2つの反応・プロセスを候補として考慮する。 
反応性元素であるSO4及び地下水のEhに関しては、黄鉄鉱・菱鉄鉱・針鉄鉱等の鉱物と地下水

との反応による濃度や値の支配の可能性が示唆されている（Yamamoto et al., 2005; Sasamoto et 
al., 2011; Hokari et al., 2014）。概念モデルの中では、初生鉱物である黄鉄鉱の酸化反応の速度

論と二次鉱物との平衡に係わる反応・プロセスを候補として考慮する必要がある。 
 

② 反応性元素の濃度プロファイルに係るデータの整理 
解析対象とするHDB-1孔及びHDB-3孔における反応性元素（Na, K, Ca, Mg, SO4）の濃度プロ

ファイルに係るデータの整理を行った。参照したデータは、國丸ほか（2007）で報告された揚水

による地下水（pumped water）と岩石コアからの間隙水（pore water）である。基本的に揚水に

よる地下水のデータ数は少なく、多くは岩石コアからの間隙水の値である。岩石コアから圧縮抽

出された水は、抽出過程での雰囲気（大気、不活性雰囲気）の影響やそれに付随する化学反応（黄

鉄鉱等の還元性鉱物の酸化溶解、方解石等の炭酸塩鉱物の溶解）の影響が想定されるため、報告

値の信頼性については別途詳細に検討する必要があるものの（Sasamoto et al., 2011）、まずは

実測値を基に各ボーリング孔における深度方向での濃度プロファイルを整理した（図3.2-36及び

図3.2-37）。なお、これらの図では、反応性元素に加え、非収着性（弱収着性）であるCl及び安定

同位体比の値も併せて示した。両孔の濃度プロファイルにおいて、反応性元素のうち、Naについ

ては、Clと同様に深度との相関を示唆するプロファイルの形状を示すものの、その他の元素は明

瞭な相関は認められず、データのバラツキが大きい。SO4については、還元性地下水のため、

pumped waterではほとんど検出されない濃度であるのに対し、pore waterでは数千ppmを超え

る高濃度の値を示すデータもあり、抽出過程での黄鉄鉱の酸化溶解の影響が示唆される。また、

K, Ca及びMgについては、黄鉄鉱の酸化によるpH低下を緩衝する反応として方解石等の炭酸塩鉱

物の溶解が想定され、これらの反応により実際のpore water中の濃度とは異なる可能性がある。 
本年度の検討を踏まえ、今後は、反応性元素の濃度プロファイルの解釈を進めるため、概念モ

デルで考慮する反応・プロセスを取り込んだ解析モデルを構築し、Geochemist’s Workbench
（Bethke, 2008）を用いて、移流・拡散に化学反応を加えた解析を行う予定である。また、反応

性元素の濃度プロファイルについては、コアからの間隙水の抽出過程における人為的影響に伴う

元素濃度への影響を補正するための手法についても検討を進める計画である。 
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図3.2-36 反応性元素及びCl・安定同位体比の深度方向での濃度プロファイル（HDB-1孔） 
 

 
図3.2-37 反応性元素及びCl・安定同位体比の深度方向での濃度プロファイル（HDB-3孔） 
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  成果と今後の課題 
本タスクでは、結晶質岩及び堆積岩を対象に、割れ目やマトリクス部の不均質性や地質環境特

性の長期変遷等を考慮した核種移行評価技術について、室内試験、原位置試験及び天然事例評価

等を通じた高度化と適用性評価を進めた。 
結晶質岩については、グリムゼルの花崗閃緑岩のマトリクス部を対象に、鉱物や間隙の不均質

性を反映したモデルの改良を行い、その実測データへの適用性を確認した。今後は、この手法を

エスポやオンカロの岩石マトリクスの室内及び原位置試験データへ適用し、その妥当性を確認し

ていく。一方、グリムゼルの岩石のより複雑な割れ目を対象として、数cmスケールの割れ目試料

を用いて室内トレーサー試験を実施するとともに、その結果へのモデルの適用性評価の結果から、

割れ目内のガウジ層の収着・拡散への寄与等のより複雑な割れ目の特徴が割れ目内の核種移行に

影響を与えることを示した。また、実際の原位置環境でより大きなスケールの割れ目を対象とし

た原位置試験によるモデルの高度化に向けて、グリムゼルの原位置試験対象割れ目から採取され

た大型の岩石コア試料を用いて、割れ目性状分析や室内核種移行試験を実施した。今後は、より

複雑な割れ目性状の分析と、それらの収着・拡散特性の把握を進め、核種移行モデルの改良と室

内トレーサー試験結果に基づく適用性を確認する。さらに、これらの高度化された核種移行モデ

ルを環境条件の変遷を考慮した核種移行解析へ反映していく観点から、より現実的な核種移行現

象や環境変遷の影響を反映するための核種移行解析手法の構築と試解析を実施した。今後、地下

水の酸化還元条件や塩濃度条件などの時間・空間的な変動の取り扱いや、より大きな空間スケー

ルへの拡張について検討を進める。 
堆積岩については、幌延URLの稚内層の泥岩マトリクス部のNMR等による鉱物・間隙分析と核

種拡散データの取得を進めた。また、幌延URLの350 m坑道の稚内層の泥岩マトリクス部におい

て地下水塩濃度の異なる条件で実施された原位置拡散試験後の岩石試料のトレーサー濃度分析と

モデル解析を行い、Csの実効拡散係数と収着分配係数の間隙水塩濃度との明瞭な相関を原位置で

確認した。今後は、幌延の泥岩マトリクス中の鉱物・間隙特性を反映した核種移行モデルの改良

と、異方性や塩濃度影響を含む原位置試験データの拡充とそれらへの適用を通じたモデルの妥当

性確認を進める。さらに、堆積岩の割れ目中の核種移行挙動評価については、幌延URLの割れ目

を対象としたトレーサー試験後に、周辺部から採取した割れ目表面のCs等のトレーサー分布を分

析した結果、割れ目に沿ったトレーサーの不均質な移行経路を示唆する情報を得ることができた。

今後は、複数の移行経路や不均質な流れ場等を考慮した核種移行モデルの改良とその適用性につ

いて検討する。また、幌延URLの既存データを活用した地質環境の長期変遷等を考慮したナチュ

ラルトレーサーの評価手法について、反応性トレーサーの事例として利用可能なNa等の反応性ト

レーサーのデータセット、鉱物イオン交換反応や黄鉄鉱の酸化反応など着目すべき反応を抽出し

た。今後は、地質環境の長期環境変遷を考慮可能な核種移行解析手法を構築し、ナチュラルトレ

ーサー等の情報を活用した核種移行解析手法の妥当性の確認を進める。 
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  システム変遷等を考慮した核種移行解析モデル/データベースの開発 
  背景と目的及び研究アプローチ 

  研究の背景と目的 
ニアフィールドシステムの長期的な環境変遷と核種移行を評価するうえでは、図3.1-1に示した

ように、ガラス固化体、オーバーパック、ベントナイト緩衝材、セメント系材料、岩盤の複数の

バリア材や処分施設構成材の相互作用を含むニアフィールドシステムの状態の変遷を把握した上

で、それらの変遷が核種移行に及ぼす影響を理解し、その影響を評価する手法を整備する必要が

ある。従来の性能評価においては、このような人工バリア環境の長期的な変遷や、長期的な変遷

が核種移行に及ぼす影響に対して、そのメカニズムを理解し影響を定性的に評価した上で、これ

らの影響を考慮しつつ簡略的かつ保守的に評価することを重視した性能評価モデルとモデルへ導

入するパラメータ値が採用されてきた。地層処分の安全評価が信頼に足るものとして社会に受け

入れられるためには、最新の科学技術を活用して得られた成果に基づいてニアフィールドシステ

ムの長期変遷を把握したうえで、その変遷を適切に考慮した核種移行評価技術を構築し、それら

を基盤技術として組み込んだ地層処分の長期安全評価技術の妥当性を確認していくことが重要で

ある。 
このような背景をもとに、本タスクでは、先行事業として実施してきた「処分システム評価確

証技術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018）や2章に示したニアフィールドシステム長期変遷

評価に関する成果を活用しつつ、複数のバリア材の間で生じる相互作用によるニアフィールド環

境の変遷や地下水条件等の地質環境の長期変遷等を考慮した核種移行評価を可能とするため、こ

れら環境変遷が核種移行へ影響を及ぼすプロセスに係る現象理解を進め、それらを反映した核種

移行評価技術を開発することを目的とする。 
 
  課題と研究アプローチの設定 
本タスクでは、ニアフィールド環境の変遷や地下水条件等の地質環境の長期変遷等のうち、1)

オーバーパックからの鉄が緩衝材中の核種移行へ及ぼす影響、2)セメント系材料の共存が緩衝材

や岩石中の核種移行に及ぼす影響、3)高炭酸濃度の地下水が岩石中の核種移行に及ぼす影響に着

目して、それぞれ以下のようなアプローチで研究を進める。 
 
  オーバーパックからの鉄が緩衝材中の核種移行へ及ぼす影響の評価 
オーバーパックの共存が核種移行へ及ぼす影響については、先行事業「処分システム評価確証

技術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018）でも取り組んできた課題であり、その成果や2章で

の成果を活用し、鉄と緩衝材との相互作用によって生じる緩衝材領域における環境変遷を評価し

つつ、その環境において発生する核種移行へ影響を及ぼす因子を抽出し、その影響の評価に向け

た研究のアプローチを設定する。具体的な課題としては、先行研究でも課題として取り組んでき

た、緩衝材への核種の収着が溶存する鉄イオンとの競合によって低減する収着競合に関する検討

に加え、鉄と緩衝材の境界領域での鉄鉱物の沈殿反応に核種が取り込まれる共沈現象等に着目し

た調査やデータ取得を行う。得られたデータ等をもとに、それらが核種移行に及ぼす影響を評価

するモデルを構築するとともに、既存データ等を活用したモデルの適用可能性評価を通じて、評

価モデルの有効性を確認する。 
 
  セメント系材料の共存が緩衝材や岩石中の核種移行に及ぼす影響の評価 
セメント系材料が緩衝材や岩石へ及ぼす影響については、先行事業「処分システム評価確証技

術開発」（日本原子力研究開発機構, 2018）で取り組んできた。その成果に加えて、2章での成果
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や関連事業の「TRU廃棄物処理・処分に関する技術開発」の成果等を活用して、セメント系材料

共存系での緩衝材や岩石の間隙水組成や鉱物組成の変遷を評価しつつ、その環境において発生す

る核種移行へ影響を抽出し、その影響の評価に向けた研究のアプローチを設定する。具体的な課

題として、緩衝材については、先行研究でも課題として取り組んできた緩衝材のCa型化に伴うコ

ロイド移行挙動の変化に着目するとともに、セメントが岩石に及ぼす影響については、間隙水組

成の変化や鉱物の変質等が核種の収着に及ぼす影響に着目する。得られたデータ等をもとに、そ

れらが核種移行に及ぼす影響を評価するモデルを構築するとともに、既存データ等を活用したモ

デルの適用性評価を通じて、評価モデルの有効性を確認する。 
 
  高炭酸濃度の地下水が岩石中の核種移行に及ぼす影響の評価 
これまでも多様な地質・地下水条件に対応していくため、様々な岩種や地下水条件において地

層処分評価対象核種の核種移行データを取得、あるいは、文献情報を調査し、核種移行データベ

ースとして整備してきた。ここでは、比較的炭酸濃度が高い地下水条件における核種の収着、拡

散挙動の評価に着目し、実際の深部環境で考慮すべき炭酸濃度等の地下水条件の範囲、及びその

範囲において炭酸錯体等の生成により収着、拡散挙動への影響が顕在化する核種を検討し、重要

な地下水条件と核種との組合せを抽出する。そのうえで、炭酸濃度条件等を制御した岩石中の核

種移行データの取得手法を構築し、核種の収着・拡散データを取得する。また、先端的な分析技

術を適用し、炭酸共存下での核種の収着・拡散メカニズムの解明に取り組む。さらに、そのデー

タの信頼性確認と多様な条件下での核種移行パラメータ設定に適用するため、分子動力学計算等

の計算科学技術を適用して炭酸共存下における核種の収着・拡散等のメカニズムを評価し、それ

らの知見をもとに核種移行モデルの構築を行う。 
 

  オーバーパックからの鉄が緩衝材の核種移行へ及ぼす影響評価技術の開発 
  鉄共存下での核種移行研究の現状・課題とアプローチ 
わが国の高レベル放射性廃棄物の地層処分概念においては、ガラス固化体は炭素鋼製オーバー

パックに封入され、オーバーパックの周囲には緩衝材として圧縮ベントナイトが配置される。定

置後、オーバーパックは処分場内に浸入した地下水との接触により腐食し、圧縮ベントナイト中

に鉄腐食生成物が移行する。オーバーパックは腐食によって機械的強度を失って破損し、ガラス

固化体が地下水と直接接触することによりガラス固化体に含有されている放射性核種が溶出して、

圧縮ベントナイト中を移行することが想定されているが、その際、圧縮ベントナイト中に存在す

る鉄腐食生成物が放射性核種の移行に影響を及ぼすことが考えられる。オーバーパックは、周囲

からの圧力に対する耐圧や放射線の遮蔽を考慮した厚さで設計されているため、破損後もオーバ

ーパックが残存して腐食が継続する。そのため、鉄腐食生成物が長期にわたって圧縮ベントナイ

ト中に存在する環境で放射性核種が移行することが想定される。 
炭素鋼製オーバーパックの腐食や鉄腐食生成物の溶解に伴って、圧縮ベントナイト間隙水中に

鉄イオンや電気的に中性の鉄溶存化学種（以下、鉄イオン等）が放出される。鉄イオン等は、ベ

ントナイトの主要構成鉱物であるモンモリロナイトに収着することから、放射性核種と収着が競

合することにより、放射性核種のモンモリロナイトへの分配係数が低下する可能性がある。一方

で、鉄腐食生成物固相には、放射性核種の収着や放射性核種との共沈等（以下、収着挙動等）、放

射性核種との相互作用による移行遅延効果が期待され、性能評価上考慮することができる可能性

がある。このような影響を評価するためには、間隙水中の鉄イオン濃度の算出や核種の収着挙動

等に直接影響する鉄腐食生成物の存在形態を考慮して評価を進める必要があるとともに、鉄腐食

生成物の存在形態の時間的変遷についても考慮する必要がある。 
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圧縮ベントナイト中において、オーバーパックの候補材料である炭素鋼の腐食に伴い生成する

鉄腐食生成物は、降水系地下水においてはマグネタイトが、炭酸濃度が高い地下水中ではシデラ

イトが熱力学的に安定な鉱物となる（核燃料サイクル開発機構, 1999）。しかしながら、熱力学的

に安定な状態への変遷が長期にわたる場合には、準安定な鉱物が長期間共存する可能性があり、

圧縮ベントナイト中に移行した鉄腐食生成物が、一定の期間水酸化物の形態で存在するという報

告もある（Ishidera et al., 2008）。このような準安定な鉱物が長期間存在する場合、間隙水中の

鉄イオン等の濃度が水酸化鉄(II)の溶解度により支配され、その濃度が大きく上昇する可能性があ

る（核燃料サイクル開発機構, 1999）。また、放射性核種の鉄腐食生成物への収着挙動等を評価す

る上では、鉄腐食生成物として存在する各鉱物に対する収着挙動等を評価する必要があるととも

に、各鉱物の時間的変遷に伴う収着挙動等の変化についても考慮に入れる必要がある。 
このような背景より、本調査においては、鉄腐食生成物が放射性核種の移行挙動に及ぼす影響

を評価するため、圧縮ベントナイト間隙水中に溶存する鉄イオン等がモンモリロナイトに収着し、

放射性核種と収着が競合することにより起こる可能性のある放射性核種の分配係数低下に関する

評価と、放射性核種の鉄腐食生成物への収着挙動等の相互作用に関する評価を実施する。評価に

おいては、2章において実施する炭素鋼-緩衝材境界領域における緩衝材の変質挙動の評価により

得られる知見についても適宜考慮に入れながら進める。 
本年度の調査においては、これまでに得られている炭素鋼と圧縮ベントナイトの相互作用に関

する知見と、平成29年度まで実施した先行事業において取得した鉄イオン等のモンモリロナイト

への収着挙動に関する知見を活用し（日本原子力研究開発機構, 2018）、鉄イオン等と放射性核種

の収着競合が顕著となる可能性のある条件として、モンモリロナイトの表面錯体サイトが鉄イオ

ンにより飽和する条件について検討を行った。また、鉄腐食生成物への放射性核種の収着挙動等

に関する評価として、水酸化鉄(II)へのSe(-II)の収着挙動等について検討を行った。 
 
  鉄腐食生成物と放射性核種の競合収着に関する検討 

  背景と目的 
平成29年度まで実施した先行事業においては、鉄イオン等のモンモリロナイトへの収着と、鉄

イオン等が共存する条件におけるCs、Ni、Euの分配係数を取得し、鉄イオン等と放射性核種の収

着競合現象について評価を行ってきた（日本原子力研究開発機構, 2018）。先行事業により、鉄イ

オン等のモンモリロナイトへの収着挙動について定量的に評価するため、モンモリロナイトのイ

オン交換サイト及び表面収着サイトに対する鉄イオン等の選択定数の整備を行った。しかしなが

ら、鉄イオン等の収着挙動については、pH6付近とpH8付近の2つの条件で評価したのみであり、

pH条件に関して詳細な評価を実施していない。一方で、2.3.1項で実施している炭素鋼－緩衝材境

界領域における緩衝材の変質挙動の評価では、炭素鋼の腐食反応に伴う圧縮ベントナイト間隙水

のpH上昇が変質プロセスの一つとして考えられている。鉄イオン等のモンモリロナイトへの収着

挙動はpHに依存することから、より高いpH領域における鉄イオン等の収着挙動を定量的に評価

し、鉄イオン等と放射性核種の収着競合が顕著となるモンモリロナイトの表面錯体サイトが鉄イ

オン等により飽和するpH領域を明確にすることが必要である。 
鉄イオン等による表面錯体サイトの飽和挙動について影響を及ぼす要因として、表面錯体サイ

トへの選択定数に加えて、溶存する鉄イオン等の濃度が重要なパラメータとなる。鉄イオン等の

溶存濃度は、鉄腐食生成物固相の溶解度により制御されると考えられる。処分場環境においては、

鉄腐食生成物固相として、マグネタイト、シデライト、あるいは水酸化鉄(II)が考えられるが、こ

れらの鉱物の溶解度は、pHや炭酸濃度の影響を受けて変化する。そのため、鉄イオン等による表

面錯体サイトの飽和可能性について検討する上では、これらの鉱物の溶解度の変化を考慮した評
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価を行うことが必要である。 
このような知見を踏まえ、本年度の評価においては、鉄イオン等によるモンモリロナイト中の

表面錯体サイトの飽和の可能性について、鉄腐食生成物固相の溶解度を考慮した検討を行った。 
 
  鉄腐食生成物の溶解度の評価 
(1)で述べたように、鉄腐食生成物として熱力学的に安定と予測される鉱物としてマグネタイト、

準安定な鉱物として水酸化鉄(II)、炭酸濃度の高い地下水条件の場合にはシデライトが鉄腐食生成

物として存在すると考えられる。これらの鉱物のうち、マグネタイトと水酸化鉄(II)については溶

解度がpHに依存し、シデライトについては溶解度が溶液中の炭酸濃度に依存する。そのため、こ

れらの鉱物の溶解度を評価する上では、pHと炭酸濃度の両方をパラメータとする必要があるが、

我が国の地層処分において使用が想定されているベントナイトであるクニゲルV1にはカルサイ

トが含まれており、圧縮ベントナイト間隙水中でカルサイトの溶解平衡が成り立っていると考え

られる（核燃料サイクル開発機構, 1999）。そのため、溶解度の評価においてはpHのみをパラメ

ータとし、鉄腐食生成物固相としてシデライトを想定した場合には、間隙水中の炭酸濃度がカル

サイトとの溶解平衡により制御されていることを仮定した。 
図3.3-1に、マグネタイト、水酸化鉄(II)、シデライトを鉄腐食生成物固相として仮定した場合の、

pHの変化に伴う鉄イオン等の溶存濃度の変化を示す。溶解度計算には、Geochemist’s 
Workbench®：GWB（Bethke, 2008）を使用し、図3.3-1 (a)に示すマグネタイトの溶解度計算に

は、熱力学データベースとしてJAEA_TDB（Kitamura et al., 2014）を使用した。図3.3-1 (b)及
び(c)の計算には、JAEA_TDBに水酸化鉄(II)の熱力学データが含まれていないため、Geochemist’s 
Workbenchに搭載されているLLNL（Lawrence Livermore National Laboratory）により作成さ

れた熱力学データベースであるthermo.com.V8.R6+を使用した（Bethke, 2008）。また、マグネ

タイト及び水酸化鉄(II)の計算においては、その他の鉄鉱物の沈殿は無視し、シデライトの溶解度

計算においては、シデライトのほかに水酸化鉄(II)の沈殿を考慮した。また、便宜上、各計算にお

いては1×10-3 mol/l を溶存Fe濃度の上限とした。図3.3-1 (a)に示すように、固相としてマグネタ

イトを仮定した場合には、pH8程度で溶存鉄イオン濃度は1×10-6 mol/l以下となるのに対し、固相

として水酸化鉄(II)を仮定した図3.3-1 (b)の場合には、pH9程度でも1×10-3 mol/l程度溶存が可能

であり、溶解度が最も低下するpH11程度でも1×10-6 mol/l程度溶存可能であることがわかった。

図3.3-1 (c)に示す固相としてシデライトを仮定した場合については、pH6からpH9程度では、シデ

ライトにより溶解度が制御されるため、固相として水酸化鉄(II)を仮定した場合と比べて溶存鉄イ

オン濃度が低下するが、それ以上のpHにおいては、溶解度制限固相として水酸化鉄(II)が支配的

となるため、図3.3-1 (b)と同様の結果となった。 
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(a)固相としてマグネタイトを仮定 (b)固相として水酸化鉄(II)（Fe(OH)2）を仮定 

 
(c) 固相としてシデライトを仮定 

図3.3-1 鉄腐食生成物固相を変化させた場合の溶存鉄濃度のpH依存性 
 
  鉄イオン等によるモンモリロナイト中の表面錯体サイト飽和度の検討 
図3.3-1に示す各鉱物の溶解度より各pHでの溶存鉄イオン濃度を算出し、算出された溶存鉄イ

オン濃度におけるモンモリロナイトの表面錯体サイトの鉄イオンによる飽和度を計算した。その

結果を図3.3-2に示す。計算においては、表面錯体サイトに対するFe2+とH+の選択定数について、

先行事業により取得した選択定数及び文献値を元に、表3.3-1に示す値を用いた（日本原子力研究

開発機構, 2016; Bradbury and Baeyens, 2005a）。図3.3-2に示すように、マグネタイトを固相と

して仮定した場合においては、pH8付近で表面錯体サイトの飽和度が低下し始めるのに対し、水

酸化鉄(II)を固相として想定した場合においては、pH12においても鉄イオンにより表面錯体サイ

トが飽和するという結果が得られた。シデライトについても、シデライト以外の鉄腐食生成物固

相として想定した水酸化鉄(II)と同様の結果が得られている。これらの結果より、マグネタイトの

溶解度により圧縮ベントナイト間隙水中の鉄イオン濃度が制御されている場合、炭素鋼の腐食に

伴って間隙水中のpHが上昇すると鉄腐食生成物固相の溶解度が大きく低下することから、鉄イオ

ンと放射性核種の収着競合による分配係数の低下は無視できることが確認された。一方で、圧縮

ベントナイト間隙水中の鉄イオン濃度が水酸化鉄(II)の溶解度により制御される場合、pHが上昇

してもサイト飽和度は低下せず、鉄イオンと放射性核種の収着競合を高いpH領域まで考慮する必
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要があることが明らかとなった。 
 

 

図3.3-2 マグネタイト、水酸化鉄(II)、シデライトを溶解度制限固相として仮定した場合のモン

モリロナイト中の表面錯体サイトの飽和度のpH依存性 
 

表3.3-1 表面錯体サイトに対する選択定数 
選択定数 表面錯体反応式 参考文献 

logK0 = -0.94 SOH + Fe2+ = SOFe+ + H+ 日本原子力研究開発機構, 2016 
logK1 = -10.4 SOH + Fe2+ + H2O = SOFe(OH) + 2H+ Bradbury and Baeyens, 2005a 
logK2 = -19.8 SOH + Fe2+ + 2H2O = SOFe(OH)2- + 3H+ Bradbury and Baeyens, 2005a 
 
  水酸化鉄(II)とSe(-II)の相互作用挙動の評価 

  背景と目的 
高レベル放射性廃棄物に含まれる79Seは半減期が長いことから、地層処分の安全評価において

重要な核種の一つである。Seは酸化還元条件の変化に伴って価数が変化し、地下深部の還元環境

では−II価(Se2−)、酸化性環境ではIV価(SeO32−)またはVI価(SeO42−)で溶存するものの、いずれも陰

イオンの形態をとることから、ベントナイトへの収着による移行遅延効果を期待することが難し

い。一方で、鉄酸化物相への収着や表面沈殿の生成等、鉄酸化物相との相互作用によるSeの移行

遅延効果については、これまでにいくつか報告がなされている（例えば、Scheinost and Charlet, 
2008）。鉄酸化物相は母岩に含まれているほか、オーバーパックの腐食に伴って生成することか

ら、性能評価上考慮することが可能な現象である。しかしながら、鉄酸化物相との相互作用によ

る移行遅延を性能評価上考慮に入れるためには、その相互作用メカニズムを明らかにし、処分環

境においてSeの移行が遅延されることを明確にする必要がある。 
地層処分環境においては、マグネタイト(Fe(II)Fe(III)2O4)が長期間にわたって安定に存在する

鉄酸化物相である。マグネタイト中には2種類の酸化数のFeが含まれていることから、Seのよう

な酸化還元に鋭敏な元素に対して、マグネタイトは酸化・還元の両反応を触媒すると考えられる。

さらに、マグネタイト表面に存在する収着サイトも、核種の収着に関与すると考えられる。Seと
マグネタイトの相互作用には先行研究があり、Scheinost and Charlet (2008) はSeO32−が還元さ

れてセレン化鉄が生成することを確認している。また、Missana et al. (2009) はSeO32−のマグネ

タイト微細結晶への収着試験から、酸性条件では表面沈殿生成、アルカリ条件では表面吸着が関

与することを報告している。これらの報告は、マグネタイトがSeの移行遅延に有効であることを

示しているものの、マグネタイトが当初から存在することを想定して評価を行っている。しかし

ながら、オーバーパックの腐食により生成するマグネタイトは、結晶性の低い準安定相を経由し
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て生成する可能性があることから（Schikorr反応）、その過程におけるSeの収着挙動の変化を評

価する必要があると考えられる。近年では、Seの酸化性化学種と結晶性の低い酸化水酸化鉄(III)
であるフェリハイドライトとの反応から、フェリハイドライトはSeの保持に有効であるものの、

pHによって熱力学的に安定な相が異なることから、Seの保持量もpHによって異なることが報告

されている（Börsig et al., 2017; Francisco et al., 2018）。このことは、鉄酸化物相の変化により

Seの移行が遅延されるだけでなく、促進される可能性についても評価を行う必要があることを示

唆している。 
上記の研究はSeの酸化性化学種を対象として実施されたものであるが、地層処分環境ではSeは

Se2−等の化学種として溶存する。既往の報告では、このような環境においては、SとSeの化学的性

質の類似性から、Seはパイライト（FeS2）やマッキナワイト（FeS）との共沈により固相中に保

持されると考えられてきた（Diener and Neumann, 2011; Finck et al., 2012）。一方で、水酸化

鉄(II) が共存する環境においては、水酸化鉄(II) によるSeの保持挙動についても評価することが

重要であると考えられる。その相互作用機構として、収着、セレン化鉄の生成、酸化還元反応が

考えられるが、詳細は明らかにされていない。また、初期に水酸化鉄(II) により保持されている

Seが、水酸化鉄(II)のマグネタイトへの変遷に伴ってマグネタイトに構造的に取り込まれるか、ま

たは結晶性のセレン化鉄やセレン単体のように分離した相になるのか等、水酸化鉄(II)のマグネタ

イトへの変質がSeの保持挙動に及ぼす影響も不明である（図3.3-3）。 

 

 
図3.3-3 Fe(II)に富む環境下でのSe(−II)の固定メカニズムの概念図 

 
本調査では、結晶性の低い水酸化鉄(II)準安定固相によるSe(−II)の保持挙動と、その後のマグネ

タイトへの変質に伴う保持挙動の変化について調査を行う。調査では、初めにバッチ共沈試験に

よって水酸化鉄(II)に取り込まれたSe(−II)の存在形態を調べ、その後、加熱処理による水酸化鉄

(II)からマグネタイトへの変質過程におけるSe(−II)の存在形態の変化について調査する。また、マ

グネタイトへの変質はpHによって変化する可能性があることから、pHの影響についても検討を

行う。 
 
  試験手法 
実験概要を図3.3-4に示す。試験は酸素濃度1 ppm以下の窒素雰囲気グローブボックス内でバッ

チ共沈法により行った。溶液調製には、窒素雰囲気で脱気した超純水を用いた。試験試料の調製

に用いたFe(II)溶液(0.1 M)はモール塩（(NH4)2Fe2(SO4)2・6H2O）を溶解することで調製し、Se(−II)
溶液（0.01 M）はNa2Seを0.1 Mヒドラジンに溶解することで調製した。 

本試験では、二つの試験条件を設定した。一つは、Se(−II)溶液をFe(II)溶液に滴下する条件であ
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る（Case A）。本条件では、最終的なSe(−II)濃度が1 mM、Fe(II)濃度が10 mMとなるように設

定した。なお、Se(−II)溶液の初期pHは約12、Fe(II)溶液の初期pHは約4であり、最終的なFe-Se
混合溶液のpHは約8であった。もう一つの条件は、Fe(II)溶液に1 M NaOHを添加してpHを12程
度にし、水酸化鉄(II)の沈殿を生成させた後にSe(−II)溶液を滴下するものである（Case B）。こ

の手順により、Se(−II)は溶存するFe(II)ではなく水酸化鉄(II)沈殿と反応することとなる。両条件

ともに試験溶液はPTFE製のボトルに入れ、80°Cの恒温槽で7日間エイジングを行った。上記の共

沈生成反応及びエイジング操作の後、濾過により固相を回収した。溶液の上澄みは回収し、分析

に供した。 
 

 
図3.3-4  Fe(II)に富む環境下でのSe(−II)の固定メカニズム分析のための実験概要 

 
  結果と考察 
初期のSe(−II)溶液は赤紫色を呈しており、ポリセレニド（Sen2−）が支配的な化学種であると考

えられた。両条件ともFe(II)を添加すると直ちに磁性を持たない黒色沈殿が生成し、Case Aでは

Ehの低下が確認された（表3.3-2）。また、沈殿により溶液からポリセレニドが取り除かれて上澄

みは透明になり、エイジング後も透明のままであった。しかしながら、エイジング後にCase Aで

はpHの低下とEhの上昇が見られた一方、Case BではpH及びEhに変化は見られなかった。このこ

とは、生成した固相の組成が異なることを示唆している。 
 

表3.3-2 初期、Se(−II)添加直後及びエイジング(7日間)後の溶液中のpH、温度及びEh. 数値はn 
= 2の平均 

 
 
図3.3-5に初期共沈生成物及びエイジングを行った固相のXRD測定の結果を示す。両条件ともに

初期共沈生成物のピークは弱く、結晶性に乏しいことが確認された。さらに、Se固相に相当する

ピークも確認されず、Seは共沈の際に非晶質な物質として存在しているか固相に収着している可

能性が示唆された。しかしながら、Case AとCase Bでは生成固相が異なり、Case Aではゲータイ

ト（α-FeOOH）、Case Bではフェロキシハイト（δ-FeOOH）が生成していた。これらはともに

乾燥の過程で水酸化鉄(II)が酸化してできたものであると考えられ（Chukrov et al., 1997; Encina 
et al., 2014）、ゲータイトは中性付近、フェロキシハイトはアルカリ性のpHで生成することが報

告されている（Yoshinaga and Kanasaki, 1993）。また、固相に収着したSeは水酸化鉄(II)の酸

Initial Se(−II) addition Aged Initial Se(−II) addition Aged
pH 4.2 8.0 6.7 11.9 12.0 12.0
Temperature (°C) 21.7 23.1 24.0 25.9 26.0 22.9
Eh (mV) 435 -425 19.0 -495 -506 -536

A B
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化及び生成固相に影響を与える可能性があるが、これについてはさらなる調査が必要である。 
両条件ともエイジング後の固相の主成分はマグネタイトであることが確認された。Case Aでは

フェロセライト（FeSe2）に相当するピークが確認され、Seは相変化中に分離した相として取り込

まれたと考えられる。フェロセライトは還元環境下でのSe(−II)の制限固相であることが報告され

ている（Iida et al., 2007）。しかしながら、フェロセライトの結晶化の経路は明らかになってい

ない。一方、Case BではSeが結合した固相に相当するピークは見られず、Seは収着等により固定

されている可能性が示唆された。また、Se(−II)がSe(IV)またはSe(VI)に酸化されて収着している

可能性も考えられるが、これについてはさらなる調査が必要である。 

 

 
図3.3-5 初期共沈生成物及びエイジングを行った固相のXRD測定結果 

 
  セメント系材料の共存が緩衝材や岩石中の核種移行に及ぼす影響評価技術の開発 

  セメント系材料が緩衝材や岩石中の核種移行に及ぼす影響に関する課題の設定 

高レベル放射性廃棄物の地層処分において支保工やグラウト材として、またTRU廃棄物におい

て充填材などとして用いられるセメント系材料が、緩衝材や岩盤等のニアフィールド環境に及ぼ

す影響、さらには核種移行への及ぼす影響を把握するとともに、定量的な評価手法を整備してお

く必要がある。セメント系材料は、TRU廃棄物の地層処分において、処分坑道の支保工、構造躯

体、充填材といった多様な目的に、かつ多量に用いられることから、TRU廃棄物の地層処分の研

究において様々な研究が進められてきた（電気事業連合会・核燃料サイクル開発機構, 2005）。こ

こでは、このTRU廃棄物関連の先行研究を含む国内外の最新の成果をもとに、セメント系材料が

ニアフィールド環境の変遷に及ぼす影響とさらにその結果として生じる核種移行への影響につい

て、重要な知見と課題を整理し、本事業で取り組むべき課題とアプローチを設定する。 
セメント系材料がニアフィールド環境や核種移行に及ぼす影響は、先行研究（例えば、電気事

業連合会・核燃料サイクル開発機構, 2005）おいて取りまとめられている。その影響プロセスは、

セメント系材料が地下水と反応することにより、セメント系材料から可溶性鉱物が溶脱すること

によってセメント系材料自体が変質するとともに、周囲の地下水の組成やpHを大きく変化させる

ことに起因する。普通ポルトランドセメント（OPC）を用いた場合、反応初期にはNaやKの溶出

が卓越してpHは13以上になり、その後はCa(OH)2との平衡に相当する12.5程度に保持されたのち、

C-S-HゲルからのCaの選択的溶出によるCa/Si比の低下に伴い、pHは連続的に低下することとな

る（Atkinson, 1985）。このようなセメント系材料と地下水との反応による地下水環境の長期的

変遷、その地下水と緩衝材や岩盤との反応やそこでの物質移行によってニアフィールドの環境が

変化し、その結果として形成される間隙水化学、鉱物変質や間隙特性変化が核種移行に影響を及
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ぼすこととなる。 
緩衝材に対する影響としては、セメントとの反応で高pH条件に変化した間隙水条件によって緩

衝材中に含まれるモンモリロナイトの層間陽イオンのCa型への変化や鉱物学的変質が生じる可

能性がある。これらの反応によって緩衝材の特性が変化し、その結果として核種移行の観点から

は、コロイドフィルトレーション、核種収着による移行遅延の安全機能などへの影響が懸念され

る。 
緩衝材の鉱物学的長期安定性については、先行研究（たとえば、柴田ほか, 2004; 小田ほか, 2005）

によれば、高pH条件でのモンモリロナイトの溶解に伴い、C-S-Hゲルやゼオライトが生じる可能

性や、セメント系材料からの高濃度のKを含む高アルカリ性環境下でのモンモリロナイトがイラ

イト等の非膨潤性の層状ケイ酸塩鉱物へ変化する可能性などが検討されているものの、そのよう

な変質が緩衝材全体に及ぶ可能性は低いと評価されている。一方で、モンモリロナイトのイオン

型のCa型への変化については比較的広い範囲に及ぶ可能性が高いとされている。このイオン型の

Ca型化は、前節で検討したオーバーパックの鉄共存の影響に伴う緩衝材の内側領域でのイオン型

のFe型化とも共通する課題である。このモンモリロナイトのCa型化が、間隙構造、核種移行、コ

ロイドフィルトレーションへ及ぼす影響については、先行事業「処分システム評価確証技術開発

（日本原子力研究開発機構, 2018）」において検討してきている。本事業では、これらの先行事業

のアプローチを継承し、特に安全評価上の影響が大きいコロイドフィルトレーション機能に着目

して、ベントナイトのCa型による影響評価研究に取り組むこととする。一方で、鉱物変質による

収着等の核種移行への影響については、高pH条件の影響やC-S-H等二次鉱物の影響など岩石への

影響評価と共通する課題として、岩石への影響評価に係る課題として検討する。 
ニアフィールド岩盤への影響については、緩衝材の場合と同様に、セメントの影響によって地

下水・間隙水のpHが12～13 程度と高pH条件が拡がり、岩石構成鉱物の溶解や二次鉱物の沈殿等

による変質が生じることが想定される。この周辺岩盤の溶解や変質によって、岩石中の間隙構造

や鉱物の収着特性に変化をもたらし、地下水組成の変化とあわせて、核種移行挙動に影響を及ぼ

すこととなる。さらに、岩盤中のセメント影響については、2章で詳細を検討しているように、割

れ目とマトリクスからなる評価体系において、高アルカリプルームの拡がりや、二次鉱物の生成

による割れ目の閉塞、割れ目表面に二次鉱物が沈殿することによりマトリクス拡散や収着の抑制

といったより複雑な影響プロセスも考慮する必要が生じる。本タスクでは、2章における高アルカ

リプルームの評価や岩盤への変質評価などを踏まえながら、前節の岩盤中の核種移行モデル開発

において、主な研究対象としているグリムゼルの花崗閃緑岩と幌延の泥岩に着目して、セメント

系材料の共存による生じる核種移行特性の変化に関する分析試験、収着等の核種移行特性への影

響評価に必要なデータやモデルの調査を進めることとする。 
 
  セメント系材料共存に伴うCa型ベントナイト中のコロイド移行特性の評価 
緩衝材として用いられる圧縮ベントナイトは、コロイド粒子を物理的にろ過するコロイドフィ

ルトレーション機能により、緩衝材内部での核種移行に及ぼすコロイドの影響を排除することが

期待されている（核燃料サイクル開発機構, 1999）。これまでに報告されている圧縮ベントナイト

中のコロイドの透過試験においては、試験溶液の塩濃度や圧縮ベントナイトの乾燥密度等の条件

によっては、サイズの小さいコロイドがベントナイト中を移行することが確認されている（黒澤, 
2005; Holmboe et al., 2010; Wold et al., 2007; Iijima et al., 2009）。しかしながら、既存の研究

で検討された条件は限られており、圧縮ベントナイトがコロイドフィルトレーション機能を発揮

する条件を明確化することが必要である。特に、本事業で焦点をあてるバリア材料間の相互作用

を含むニアフィールド環境の長期変遷の影響を考慮する際、この環境変遷がコロイドフィルトレ



3-50 

ーション機能に及ぼす影響を評価しておくことは、コロイドフィルトレーション機能が喪失した

場合の影響の大きさを考慮すると重要な課題である。 
このような観点から、先行事業（日本原子力研究開発機構, 2018）において、多様な環境条件に

おける圧縮ベントナイト中のコロイドの移行特性データの取得に取り組んできた。具体的には、

多様な環境条件で試験を行うためのコロイドとして、人工高分子であるデンドリマーコロイドに

着目し、その多様な条件での安定性評価を行うとともに、循環型の透過拡散試験によって、圧縮

ベントナイト中のコロイドの移行特性を評価してきた。コロイドのデンドリマーの種類について

は、アニオン性の官能基であるカルボン酸ナトリウムを表面に持つPAMAMデンドリマー 
Generation 4.5（Sigma-Aldrich製、分子量 26,252、直径約5.7 nm）を使用した。先行事業では、

主に乾燥密度0.8 Mg/m3のNa型モンモリロナイト（クニピアF®）及びCa型モンモリロナイト中の

コロイド移行特性を、間隙水の塩濃度が異なる条件下で取得してきた。これらの試験の結果、Na
型とCa型モンモリロナイトでの差異、間隙水塩濃度の変化に応じたコロイドの移行特性（実効拡

散係数）が明瞭に変化する傾向が確認された一方で、この乾燥密度0.8 Mg/m3の条件では、いずれ

の塩濃度条件でも、デンドリマーコロイドが破過することが確認された（日本原子力研究開発機

構, 2018）。 
これを踏まえ、今年度は、乾燥密度1.2 Mg/m3のNa型とCa型モンモリロナイトを対象に、間隙

水塩濃度が異なる条件でのコロイド移行試験を実施した。今回実施した乾燥密度1.2 Mg/m3のNa
型とCa型モンモリロナイトで得られたコロイドの試料下流側でのフラックスを、先行事業で取得

してきたデータとあわせて図3.3-6に示す。さらに、定常状態のフラックスから導出した実効拡散

係数を表3.3-3にまとめる。各条件で取得された実効拡散係数を比較すると、Na型とCa型のいず

れのモンモリロナイトでも、乾燥密度の増加及び間隙水塩濃度の低下とともに、実効拡散係数は

低下する傾向を示した。また、同じ間隙水塩濃度条件で比較すると、Ca型はNa型に比べて実効拡

散係数が大きいことが確認された。これらの傾向性は、先行研究（日本原子力研究開発機構, 2018）
において取り組んできた、層間イオン種の違いや間隙水塩濃度による膨潤特性や間隙特性の変化、

及び核種移行特性等と整合する結果であり、妥当な傾向性が得られていると考えられる。今後は、

コロイドの移行特性と、間隙特性や核種移行特性とを関連付けた評価を検討するとともに、より

高い密度条件でのコロイド移行試験を行い、コロイドフィルトレーションの発現条件を確認して

いく必要がある。 
 

 
図3.3-6 デンドリマーコロイドの透過拡散試験で取得された透過側フラックス：(a)Na型モンモ

リロナイト、(b)Ca型モンモリロナイト 
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表3.3-3 デンドリマーコロイドの透過拡散試験で得られた実効拡散係数 

 
 

  セメント系材料共存に伴うニアフィールド岩盤中の核種移行特性の評価 

上記(1)で記述したように、2章における高アルカリプルームの評価や岩盤への変質評価などを

踏まえながら、結晶質岩であるグリムゼルの花崗閃緑岩及び堆積岩である幌延の泥岩を対象とし

て、セメント系材料の共存による生じるこれら岩石中の核種移行特性の変化について調査を進め

る。 
結晶質岩におけるセメント系材料の影響に関する検討は、フィンランドPOSIVAやスウェーデ

ンSKBなどによって進められている（例えば、Soler et al., 2011）。結晶質岩の場合、セメントと

岩盤の境界部で生じるpH条件の差異は粘土岩と大きくは変わらないものの、結晶質岩は化学的緩

衝性に乏しいことから、鉱物の溶解や沈殿反応が比較的早く生じる。花崗岩や花崗閃緑岩に含ま

れる長石、石英、雲母等の溶解によって生じるSi成分と、セメントからの高pH間隙水中に含まれ

るCaとの反応によってカルシウムシリケート水和物（C-S-H）ゲルやゼオライトが生成する（Soler 
and Mader, 2010; Lothenbach et al., 2017）。そのほかに、エトリンガイトが観察された事例

（Fernandez et al., 2010）や、2章で瑞浪URLを対象とした検討でも報告されているように、地

下水中の炭酸濃度条件によってカルサイトの生成が重要となる。 
スイスのグリムゼル原位置試験場では、このようなセメント系材料と結晶質岩の花崗閃緑岩と

の相互作用に関する現象理解と影響評価モデル構築を目的に、HPF（Hyperalkaline Plume in 
Fracture rock）プロジェクト（例えば、Soler and Mader, 2010）やLCS（Longterm Cement Study）
プロジェクト（例えば、Chaparro et al., 2017）が進められてきた。LCSプロジェクトでは、ボア

ホールと透水性割れ目の交差部に設置された普通ポルトランドセメント（OPC）との反応で生じ

た高アルカリプルームが割れ目内充填鉱物と反応しつつ下流側の観測孔及び揚水孔へと至る状況

が3年程度の期間観測されるとともに、反応移動解析によって解釈がなされている。試験の結果、

pHの明瞭な上昇や地下水成分の変化が実測され、試験中に生じた鉱物反応としては、割れ目充填

鉱物の溶解と二次鉱物の生成が支配的であり、岩石マトリクス部の反応は顕著ではなかったとさ

れている（Chaparro et al., 2017）。 
ここでは、セメント共存下での岩石の変質とその核種移行への影響の評価手法の検討に資する

ため、上記のグリムゼル原位置試験場のHPFプロジェクトの場所からグリムゼル花崗閃緑岩と

OPCが約14年間接触していた試料を対象として、岩石とセメントの接触界面での変質状態の分析

を行った。セメント部分、セメントとの接触面近傍の岩石試料、接触面から数cm以上離れた岩石

イオン型 試料ID 乾燥密度[Mg/m3]
塩濃度[mol/dm3]
(イオン強度)

実効拡散係数De [m2/s]

Na_0.8_0.05 0.8 0.05 4.89E-12
Na_1.2_0.05_1 1.2 0.05 3.39E-12
Na_1.2_0.05_2 1.2 0.05 3.30E-12
Na_0.8_0.5_1 0.8 0.5 1.37E-11
Na_0.8_0.5_2 0.8 0.5 7.37E-12
Na_1.2_0.5_1 1.2 0.5 8.69E-12
Na_1.2_0.5_2 1.2 0.5 6.80E-12
Ca_0.8_0.05_1 0.8 0.0167(0.05) 1.69E-11
Ca_0.8_0.05_2 0.8 0.0167(0.05) 1.65E-11
Ca_1.2_0.05_1 1.2 0.0167(0.05) 6.61E-12
Ca_1.2_0.05_2 1.2 0.0167(0.05) 7.87E-12
Ca_0.8_0.5_1 0.8 0.167(0.5) 2.16E-11
Ca_0.8_0.5_2 0.8 0.167(0.5) 2.49E-11
Ca_1.2_0.5_1 1.2 0.167(0.5) 6.04E-12
Ca_1.2_0.5_2 1.2 0.167(0.5) 8.75E-12

Na型

Ca型
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試料を対象に、それぞれの試料の2カ所以上の領域を対象に、 EPMA分析を行い、鉱物の変質状

況を予察評価した。図3.3-7(a)に示すグリムゼル花崗閃緑岩とOPCの接触試料から、接触界面近傍

を切り出し（同図(b)）、樹脂含浸、鏡面研磨、炭素蒸着の処理を行った試料を対象に、EPMA（JEOL 
JXA-8200, 加速電圧15 kV）によって元素マッピングを取得した。同図(c)には、視野サイズ10 × 
10 mm2での境界領域での元素マッピングを例示している。セメント側の接触界面の数mmの範囲

で、Caがやや減少していること、SiやAlにやや富む領域であることが確認できる。これらは境界

領域のセメント部分でのCaの溶脱や、C-S-HやAlが固溶したカルシウムシリケート水和物（C-A-
S-H）の存在を暗示している。 

上記のEPMAの分析の結果から、花崗閃緑岩側にはセメント接触界面に小さなくぼみがあって、

そこにセメント物質由来のCaの濃度の高い領域が生成されていることがわかった（同図(c)の赤枠

部）。そこで、その部分を含む花崗岩内部までの0.3 × 0.7 mm2の領域に着目した詳細なマッピン

グを図3.3-7(d)及び(e)に示す。接触界面のくぼみに見られる大きなポルトランダイト（Ca 
hydroxide: CH）粒子が、花崗閃緑岩の雲母（黒雲母と白雲母）に近接して存在しており、同図(d)
に示すCaの分布を見ると、ここを起点として花崗閃緑岩内部へCaが移行しており、同図(e)に示す

Mgの分布との比較から、雲母鉱物中の層状の間隙に沿ってCaが移行している可能性が示唆され

た。今回の予察的な分析からは、岩石側での二次鉱物の析出は確認できなかったが、今後、セメ

ントと岩石の接触面付近を中心に複数個所で分析データを拡充して、セメントと花崗閃緑岩の相

互作用プロセスについて検討を進めていく。 
 

 
図3.3-7 グリムゼル花崗閃緑岩とOPCの接触試料(a,b)と接触界面のEPMA分析結果(c-e)： 

(c)は10 × 10mm2，(d)-(e)は0.3 × 0.7 mm2 
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一方で、堆積岩におけるセメント系材料の影響に関する検討は、主に粘土岩を対象に、スイス

Nagra、フランスANDRA及びベルギーONDRAF/NIRASによって進められている。セメントと粘

土岩との間で生じる相互作用においては、間隙水化学が重要な役割を果たす。セメントから生じ

る陽イオン（K, Na, Ca等）が粘土岩中へ移行し、粘土の層間陽イオンとのイオン交換を通じ、膨

潤特性や核種移行特性へ影響を及ぼす。さらに、高pHの間隙水の影響で、ケイ酸塩鉱物や粘土鉱

物の溶解とC-S-Hやゼオライト等の二次鉱物の生成が生じる。二次鉱物として想定されるのは、

C-S-H、C-A-S-H、炭酸塩、水酸化物、硫酸塩などの鉱物であり、これらはモデルによって予測さ

れるだけではなく、原位置・室内試験やナチュラルアナログ研究で観察されている（Alexander et 
al., 1998; Mäder et al., 2017; Savage 2011; Savage et al., 2011）。また、NagraによるMont Terri
原位置試験（Jenni et al., 2014; Mäder et al., 2017; Lerouge et al., 2017）と反応輸送解析

（Kosakowski and Berner 2013）では、鉱物の変質を伴う領域は1万年間で2 m程度、間隙水の

高pHによる影響は6 m程度と評価している。 
ここでは、幌延の泥岩試料へのセメント共存影響を評価するため、幌延 URL の 140 m 坑道か

ら採取された、幌延の泥岩と OPC が約 9 年間接触していた試料（図 3.3-8(a),(b)）を対象として、

岩石とセメントの接触界面での変質状態の分析を行った。同図(c,d)に示す領域（Area 1 及び Area 
2）を対象に、 EPMA 分析(JEOL JXA-8200, 加速電圧 15 kV)を行い、鉱物の変質状況を予察評

価した。同図(e,d)には、同図(c,d)で示した領域の反射電子像を示す。さらに、同図(c)及び(d)に示

したエリアの Ca, Si, Al の元素分布の分析結果を図 3.3-9 に示す。セメントから生成した Ca が岩

石内部へと移行して二次鉱物として析出している様子が確認できる。Ca 移行による二次鉱物の生

成は、同図(b)で確認できるような岩石の掘削時に生成していたと思われる初期の割れ目部と、マ

トリクス部の微細な間隙とに大別できる。割れ目部の比較的サイズの大きな間隙部分では、Ca 濃

度が高く（Ca 分布の黄色を呈する領域）、この領域にはカルサイト（CaCO3）が多いことが、Si
の強度がカウントされていないことから推察できる。一方で、やや Ca に富む領域（Ca 分布の青

色を呈する領域）はマトリクス部への侵入に特徴的であるが、この領域は Si もカウントしている

ため、C-S-H などの二次鉱物が析出しているものと推察できる。 
さらに、セメント接触界面から内部にかけて、反射電子像による観察を行いながらスポット分

析を実施した。観察した反射電子像に、分析スポットの位置と同定された鉱物を図3.3-10に示す。

幌延の泥岩を構成する鉱物である石英（Qz）、長石（Plag）、モンモリロナイト（Mont）等に加

えて、セメントからのCa成分の二次鉱物としてカルサイト（Cal）やAlが固溶したカルシウムシ

リケート水和物（CASH）が岩石内部で生成していることが確認できる。今後、岩石側での二次鉱

物の空間的な生成状況を把握するとともに、セメントの種類や接触時間の異なる試料の分析を行

い、セメントと幌延の泥岩の相互作用プロセスについて検討を進めていく。 
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図3.3-8 幌延の泥岩とOPCの接触試料(a-d)とEPMAによる反射電子像(e-f) 

 

 
図3.3-9 幌延の泥岩とOPCの境界領域でのCa, Si, Alの元素分布：(a)Area 1と(b)Area 2 
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図3.3-10 幌延の泥岩とOPCの境界領域の反射電子像とスポット分析の位置と同定された鉱物 
 
上記の通り、セメント系材料が共存することによって、ニアフィールド岩盤及び緩衝材ベント

ナイト中の核種移行に及ぼす影響としては、セメントの影響によって地下水・間隙水のpHが

12~13 程度の高アルカリ条件となることの影響に加え、岩石及びベントナイトの構成鉱物の溶解

や二次鉱物の沈殿等による鉱物変質が生じることの影響が想定される。この周辺岩盤の溶解や変

質によって、岩石中の間隙構造や鉱物の収着特性に変化をもたらし、地下水組成の変化とあわせ

て、核種移行挙動に影響を及ぼすこととなる。このようなセメント系材料の共存による岩石や緩

衝材中の核種移行の影響については、諸外国において特に核種の収着への影響に着目した試験研

究が進められているほか、安全評価のパラメータ設定手法についても検討がなされている（例え

ば、Nagra, 2002; POSIVA, 2013）。スイスNagraの場合、高pH間隙水の影響や、二次鉱物の生

成の影響を不確実性要因として想定して、それぞれの状況に応じたパラメータ手法を検討してい

る（Bradbury and Baeyens, 2004）。このような先行事例も参考としつつ、まずは、核種収着へ

の影響を評価するため、高pH間隙水の影響及び二次鉱物として想定されるC-S-Hやカルサイトの

核種収着データの調査を実施した。高pH間隙水の影響については、3.3.4項の高炭酸条件の影響評

価技術に記載しているように既往の収着研究における環境条件のバリエーションの視点として多

くの研究が実施されており、それらのデータやモデルを活用することが可能である。一方、C-S-
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Hについては、セメントへの収着データベースの整備の一環として、様々な核種のデータが取得

されている（例えば、Ochs et al., 2016）。カルサイトについても、米国のグループを中心として、

データ取得・調査とモデル化検討がなされている（Zavain et al., 2004a; 2004b）。今後、これら

の既往の研究の調査・分析を行い、収着影響の評価手法の検討と課題の抽出を進めるとともに、

収着以外の核種移行影響プロセスについても検討を進めていく。 
 

  地下水中の高炭酸条件が岩石中の核種移行に及ぼす影響評価技術の開発 
  高炭酸条件が岩石中の核種移行に及ぼす影響評価に関する課題の設定 

わが国の地下水環境においては、溶存する炭酸濃度が比較的高い地下水が存在するため、ベン

トナイト間隙水中の炭酸濃度も高い濃度条件が長期にわたり継続する可能性がある。炭酸イオン

と錯体を形成する核種の場合、錯体形成によって岩石やベントナイト中の収着や拡散挙動は影響

を受け、アクチニド等の粘土鉱物への表面錯体反応によって収着する核種の収着分配係数につい

ては一般的に低下することが知られている（例えば、Marques Fernandes et al., 2008; 2012; Tachi 
et al., 2014）。しかしながら、比較的炭酸濃度が高い条件での核種の収着・拡散データや、その

メカニズムに関する知見は限られ、特に還元性地下水条件や炭酸濃度を変動させた条件での収着・

拡散に係るデータ取得やモデル化の報告事例は非常に少ない。日本原子力発電環境整備機構

（NUMO）が最近公表した包括的技術報告書（原子力発電環境整備機構，2018）においても、こ

の高炭酸濃度の影響が課題となっており、特にUの支配化学種が高炭酸条件でU(VI)になることや、

その収着分配係数の低減の影響の結果、Uが線量評価の支配核種となる結果が得られている。こ

のような課題を踏まえ、ここでは、主に幌延の泥岩やその構成鉱物で収着・拡散への関与が大き

い粘土鉱物を対象に、アクチニドの炭酸共存系での泥岩や粘土鉱物への収着データを取得すると

ともに、既往のデータも活用しつつ収着モデルの検討を進め、炭酸系表面化学種の収着への寄与

の可能性も含めた収着モデルパラメータの導出とその適用性評価を検討する。具体的には、実際

の深部環境で考慮すべき高炭酸濃度等の地下水条件範囲、及びその条件で炭酸錯体等の影響が顕

在化する核種を検討し、重要な地下水条件と核種との組合せを抽出する。そのうえで、炭酸条件

等を制御した岩石中の核種移行データの取得手法を構築し、重要な核種の収着・拡散データを取

得する。さらに、そのデータの信頼性確認と多様な条件下での核種移行パラメータ設定に反映す

るため、分子動力学計算等の計算科学技術を適用して炭酸共存下における核種の収着・拡散等の

メカニズムの評価、それらを反映した核種移行モデルの構築に着手する。 
 
  高炭酸条件が岩石中の核種移行に及ぼす影響評価 

  先行研究の調査と課題の設定 
本研究で対象とする幌延の泥岩の場合、その構成鉱物のうち、粘土鉱物のモンモリロナイトと

イライトが収着に大きく寄与することが想定され、これまでの先行研究から、これらの粘土鉱物

への収着反応を加成則で考慮するCA（Component Additivity）モデルによって説明可能であると

評価されている（Tachi et al., 2011; 2016）。このため、高炭酸環境下での泥岩中における核種移

行挙動を評価するためには、モンモリロナイト・イライトへの炭酸共存下での収着データが必要

となる。表3.3-4にモンモリロナイト及びイライトに対する収着への炭酸影響に関する既往の報告

を示す。3価のランタニド・アクチニド元素であるEu、Am、Cmは互いに化学的性質が似ている

化学アナログとして用いられているため、まとめて示す。モンモリロナイトでは三価ランタニド・

アクチニドに関する報告が多く、分光学的観察（TRLFS, EXAFS）から炭酸共存下ではエッジサ

イト－ランタニド・アクチニド－炭酸イオンの三元錯体を形成することが示唆されている

（Marques Fernandes et al., 2008; 2016）。また、Np(V)においてもEXAFS測定から三元錯体を
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形成する可能性が報告されている（Wendt, 2009）。一方、U(VI)についても三元錯体形成をEXAFS
で確認する試みがなされているが直接的な情報を得ることはできておらず（Marques Fernandes 
et al., 2012）、三元錯体を形成していないとする報告もある（Tournassat et al., 2018）。イライ

トはモンモリロナイトと比較すると報告が少なく、三元錯体形成を分光学的観察で調べた例はな

い。また、炭酸濃度を変化させて収着挙動を調べた報告も、イライトにおいてIida et al. (2016)の
一例があるのみである。 
これらの先行研究の状況を踏まえ、粘土鉱物のイライトと幌延の泥岩を対象として、炭酸共存

系でのアクチニドの収着データ取得とモデル構築を進めることとし、今年度は、Am(III)及び

Th(IV)を対象として、炭酸共存下でのイライトに対する収着分配係数の取得とモデル化の試行に

取り組んだ。 
 

表3.3-4 モンモリロナイト及びイライトに対する収着への炭酸影響評価報告例 

 
 
  収着データの取得 
収着分配係数はバッチ法で取得した。試験条件を表3.3-5に示す。固相には、フランス産のイラ

イトであるillite du Puyを用いた。イライトは孔径50 µmのメッシュを通過した画分を使用し、イ

オン型の調整及び不純物の除去処理は行わなかった。大気からの二酸化炭素の混入を防ぐため、

溶液調製にはN2またはAr雰囲気のグローブボックス内で不活性ガスを通じた脱気水を用いた。バ

ックグラウンド溶液は0.1 M NaClとし、NaHCO3及びNa2CO3を加えて炭酸濃度を調製した。な

お、本試験条件のpH領域では表面錯体形成反応が主であり、NaHCO3及びNa2CO3の添加に伴う

イオン強度変化が収着分配係数に与える影響は無視できると考えられる。酸の添加により炭酸が

二酸化炭素として脱離することを防ぐため、pH調整はNaHCO3及びNa2CO3の混合比率を変える

ことで行った。トレーサーを添加して所定の反応期間が経過した後、遠心分離により固相分離を

行い、上澄みを採取して測定試料とした。Amを用いた試験では熱力学計算から、Thを用いた試験

ではブランク試料の濾過の有無による比較から沈殿が生成していないことを確認した。 
 

  

Montmorillonite Illite
Atmospheric CO2 Marques Fernandes et al. (2008, 2016), Guo et al. (2009) Marques Fernandes et al. (2015)
Variable CO2 Marques Fernandes et al. (2008) -
Microscopic analysis Marques Fernandes et al. (2010, 2016): TRLFS, EXAFS -
Atmospheric CO2 - -
Variable CO2 Iida et al. (2016) Iida et al. (2016)
Microscopic analysis - -
Atmospheric CO2 Turner et al. (1998), Wendt (2009) -
Variable CO2 - -
Microscopic analysis Wendt (2009): EXAFS -
Atmospheric CO2 Marques Fernandes et al. (2012), Tournassat et al. (2018) Gao et al. (2013)
Variable CO2 Marques Fernandes et al. (2012), Tournassat et al. (2018) -
Microscopic analysis Marques Fernandes et al. (2012): EXAFS -

U(VI)

Element Data
Reference

Eu(III)/Am(III)/Cm(III)

Th(IV)

Np(V)
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表3.3-5 イライトに対するAm及びTh収着試験の条件 

 
 
図3.3-11に本試験で得られたイライトに対するAmの収着分配係数を示す。試験を行ったpH範

囲において、収着分配係数はpHの上昇に伴って増加し、pH10以上ではばらつきが大きかった。

また、炭酸濃度による収着傾向の明瞭な差は確認されなかった。比較として、N2雰囲気条件で得

られたAmの収着データ、及びAmの化学アナログであるEuのN2雰囲気及び大気平衡条件で得ら

れた収着データを図3.3-11に併せて示す。文献によりやや差が見られるが、AmとEuの収着傾向は

類似している。また、大気平衡条件ではEuの収着分配係数はpH8程度から急激に低下している。

本試験の結果をN2雰囲気条件で取得されたものと比較すると、炭酸の存在により収着分配係数が

低下していることが確認できる。 
 

 
図3.3-11 イライトに対するAm及びEuの収着のpH依存性 

 
  収着モデルの適用性評価 
収着モデルには静電項無視表面錯体モデル（Bradbury and Baeyens, 2005a）を用いた。表面

錯体生成定数は地球化学計算コードPHREEQCを用いたフィッティング解析により求め、熱力学

データとしてJAEA-TDBを使用した。 
イライトに対するAmの収着データは限られているが、化学アナログであるEu及びCmの収着デ

Am Th
Solid phase Illite du Puy (< 50 µm, as received) Illite du Puy (< 50 µm, as received)
BG solution 0.1 M NaCl + NaHCO3/Na2CO3 0.1 M NaCl + NaHCO3/Na2CO3

pH 8~11 9, 11
DIC (mM) 20, 50, 100 100, 250
S/L ratio (g/L) 0.2 1
Cinit (M) 6.5 × 10−10 1.0 × 10−6

Atmosphere N2 Ar
Time (d) 12 7
Separation Centrifugation Centrifugation
Measurement LSC ICP-MS
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ータは比較的充実している。そこで、Amの熱力学データを用いてAm、Eu、Cmの収着データセ

ットに対してフィッティング解析を行い、収着パラメータを導出し、得られた値を平均化した。

平均化した収着パラメータを固定値とし、本試験で取得したデータに対してフィッティング解析

を行い、三元錯体の収着パラメータを導出した。導出した収着パラメータ及びモデルによる再現

結果をそれぞれ表3.3-6及び図3.3-12に示す。本試験で取得したpH領域では、炭酸イオンが3つ配

位した表面錯体（≡SSOAm(CO3)34−）を仮定することで、実測値の傾向を概ね再現することがで

きた。 
 

表3.3-6 導出したイライトに対するAmの収着パラメータ 

 
 

 
図3.3-12 Am及びEuのイライトに対する収着のpH依存性のモデルによる再現結果 

 
図3.3-13に本試験で得られたイライトに対するThの収着分配係数及び比較として既往の報告値

を示す。本試験においてpH9、炭酸濃度100 mMの条件で取得された収着分配係数は、Iida et al. 
(2016)のものと近い値であった。Iida et al. (2016) の報告から、炭酸濃度の上昇とともに収着分

配係数が大きく低下する傾向が確認できる。また、炭酸共存下における収着分配係数はpH10程度

まではpHの上昇とともに低下し、その後上昇する傾向が見られる。本試験ではpH11における収

着分配係数はpH9の値よりも高かった。また、pH9における値は炭酸濃度の増加に伴ってやや低

下しているものの、pH11では大きな差は見られなかった。 

Reaction log K Referred dataset
3X− + Am3+ = AmX3 2.2

≡SSOH + Am3+ = ≡SSOAm2+ + H+ 2.5

≡SSOH + Am3+ + H2O = ≡SSOAmOH+ + 2H+ −4.3

≡SSOH + Am3+ + 2H2O = ≡SSOAm(OH)2 + 3H+ −13.0

≡SSOH + Am3+ + 3H2O = ≡SSOAm(OH)3
− + 4H+ −23.4

≡SSOH + Am3+ + CO3
2− = ≡SSOAmCO3 + H+ 10.1

≡SSOH + Am3+ + 2CO3
2− = ≡SSOAm(CO3)2

2− + H+ 14.0

≡SSOH + Am3+ + 3CO3
2− = ≡SSOAm(CO3)3

4− + H+ 17.6 This study

Wang et al. (1998)
Poinssot et al. (1999)
Rabung et al. (2005)
Bradbury and Baeyens (2005b, 2009a, 2009b)
Marques Fernandes et al. (2015)
Schnurr et al. (2015)
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図3.3-13 イライトに対するThの収着のpH依存性 

 
イライトに対するThの収着を行った報告は少ないため、Th及びその加水分解種の収着パラメー

タはBradbury and Baeyens (2009b)のデータに対してフィッティング解析を行うことにより求め、

固定値とした。三元錯体の収着パラメータはIida et al. (2016)が報告しているが、高炭酸濃度条件

において収着分配係数が実測値とモデルで一桁程度異なっていることから、本試験の結果と併せ

てフィッティング解析により導出した。また、JAEA-TDBを用いた熱力学計算では一部の条件に

おいて沈殿が生成していると評価されるが、沈殿の影響を無視できると仮定して計算を行った。

導出した収着パラメータ及びモデルによる再現結果をそれぞれ表3.3-7及び図3.3-14に示す。Iida 
et al. (2016) は 3 種 類 の 三 元 錯 体 ( ≡ SSOTh(OH)2(CO3)23−, ≡ SSOThOH(CO3)46−, ≡

SSOTh(OH)4CO33−)を仮定したが、本試験結果を含めたフィッティング解析の結果、2種類の三元

錯体(≡SSOTh(OH)2(CO3)23−, ≡SSOThOH(CO3)46−)を仮定することで結果を良好に再現するこ

とができた。 
 

表3.3-7 導出したイライトに対するThの収着パラメータ 

 

Reaction log K Referred dataset
4X− + Th4+ = ThX4 3.2

≡SSOH + Th4+ = ≡SSOTh3+ + H+ 6.7
≡SSOH + Th4+ + H2O = ≡SSOThOH2+ + 2H+ 2.6

≡SSOH + Th4+ + 3H2O = ≡SSOTh(OH)3 + 4H+ −8.3

≡SSOH + Th4+ + 4H2O = ≡SSOTh(OH)4
− + 5H+ −15.1

≡SSOH + Th4+ + 2H2O + 2CO3
2− = ≡SSOTh(OH)2(CO3)2

3− + 3H+ 10.1

≡SSOH + Th4+ + H2O + 4CO3
2− = ≡SSOThOH(CO3)4

6− + 2H+ 24.3

Bradbury and Baeyens (2009b)

Iida et al. (2016)
This study
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図3.3-14 Thのイライトに対する収着のpH依存性のモデルによる再現結果 

 
  高炭酸条件での核種移行現象についての計算科学手法による評価 

  粘土層間と粒子間間隙が共存する系での古典MD計算による拡散挙動評価 
炭酸共存下における岩石中の核種の収着・拡散挙動を解明するため、主要鉱物であるモンモリ

ロナイト－水溶液系を対象に、古典MD計算を用いてアクチニド核種の収着・拡散挙動を定量的に

評価することは重要な課題である。これまでの研究では、アクチニド核種としてウラニルイオン

（UO2
2+）及びネプツニルイオン（NpO2

+）を対象に、モンモリロナイト層間における拡散挙動を評

価した（日本原子力研究開発機構, 2017）。また、より現実的な間隙構造における核種の挙動を評

価するため、層間間隙及び粒子間間隙が共存するスーパーセルを作成し、各種イオンの層間への

侵入挙動について評価するとともに、炭酸イオン（CO3
2−）の存在を考慮してCO3

2−を含む系でのシ

ミュレーションを実施した（日本原子力研究開発機構, 2018）。本報告では、これまでの成果を踏

まえ、ウラニルイオン及びネプツニルイオンを対象に炭酸イオンの共存下での層間／粒子間間隙

スーパーセル内において、より長時間に亘る挙動の推移を調べることで炭酸錯体生成状態の安定

性を評価するとともに、系の温度を上げることで炭酸錯体生成の促進効果や錯体構造の安定性な

どについて評価を試みた。 
計算対象を、以下のように設定する。 
・層電荷0.33のNa型モンモリロナイト、2層水和状態：Na0.33 ∙ (Al1.67Mg0.33)Si4O10(OH)2 ∙ 5H2O 
・層間間隙は2層水和状態（層間幅≒0.74 nm）とし、NVTアンサンブルで計算 
・エッジ表面は{010}面（Rotenberg et al., 2007） 
・エッジ表面に現れるSi4+にはOH−基を計算初期に付加 
・エッジ表面に現れるAl3+にはOH−基とH2Oを計算初期に付加 
・エッジ表面に現れるMg2+にはH2Oを計算初期に付加 
・系全体の総電荷はエッジに付加したOH−基の電荷を調整することによりゼロにする 
MDシミュレーションの状況を示す解析事例として、初期状態の粒子間間隙にはNaイオンが存

在せず（対イオンとして層間間隙にのみ存在）、ウラニルイオンと炭酸イオンがそれぞれ8個ずつ

粒子間間隙に共存する系（図3.3-15 (a),(b)）、及びネプツニルイオン8個と炭酸イオン4個が粒子

間間隙に共存する系（図3.3-15 (c),(d)）について各イオンの拡散履歴を図示した。図3.3-15 (a),(b)
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は、いずれも298.15 Kにおけるウラニルイオンの拡散履歴を赤色のプロットで表し、そのうち炭

酸錯体を形成したイオンについては黒色矢印で示した。図(a)は、2.0 nsから2.4 nsの時間間隔にお

ける拡散挙動であり、これは運動方程式を解く際の1 time-stepを0.4 fsとして5×106 time-stepか
ら6×106 time-stepまでの106 time-stepの拡散履歴に相当する。一方図(b)は、さらに時間が経過

した後の3.6 nsから4.0 nsの時間間隔における拡散挙動を表す。両図からわかるように、炭酸錯体

を形成していないウラニルイオンが層間に侵入して長期間にわたり安定であり、一方、炭酸錯体

を形成するウラニルイオンは全て層間外間隙に存在している。これは、錯体を形成することによ

りイオンサイズが大きくなり、また負電荷が増加したことに起因すると考えられる。図3.3-15 
(c),(d)は、同じく298.15 Kにおけるネプツニルイオンの拡散履歴を青色のプロットで表したもの

である。ネプツニルイオンの場合、ウラニルイオンに比べ炭酸錯体を形成する割合が少なく、そ

の分、層間に侵入するイオンが多くなることがわかる。炭酸錯体を形成するイオンが少ないのは、

ウラニルイオンの系に比べ、炭酸イオンの個数が少ないことに起因していると思われる。 
次に、温度を323 Kに上げた場合の拡散履歴を図3.3-16に図示した。図(a),(b)はウラニルイオン

の系、図(c),(d)はネプツニルイオンの系であり、イオンの個数は298.15 Kの場合と同じである。ウ

ラニルイオンの系を見ると、298.15 Kの場合に比べ錯体を形成するイオンが減少しているが、こ

れは温度の上昇により錯体構造が不安定になることが起因していると思われる。また熱エネルギ

ーの上昇によってイオンの拡散挙動が活発になり、298.15 Kの場合に比べイオンの拡散範囲が広

がるとともに、層間に侵入するイオンの数も増加する傾向にあることが確認できる。ネプツニル

イオンの系についても、同様の結果が得られた。 
 

 
図3.3-15 CO32-共存下におけるモンモリロナイト層間・粒子間間隙混合系での拡散履歴

（298.15 K）：(a)UO22+の挙動（2.0~2.4 ns、赤色）、(b)UO22+の挙動（3.6~4.0 ns、赤色）、

(c)NpO2+の挙動（2.0~2.4 ns、青色）、(d)NpO2+の挙動（3.6~4.0 ns、青色） 
黒色矢印は、いずれも炭酸錯体を示す 

 
モンモリロナイト層間間隙と粒子間間隙が共存する系におけるアクチニド核種を対象とした今

回の古典MD計算により、層間領域へのイオンのアクセス性に関する温度影響の知見を得ること

ができた。アクチニド核種に関する実測データは、鉱物間隙のみならずバルク溶液中においても

(a) (b)

(c) (d)
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ほとんど得られておらず、今回の結果は計算科学的手法の有効性を示す重要な結果といえる。今

回のシミュレーションでは、層間間隙が2層水和状態の場合のみを仮定して実施したが、1層水和

及び3層水和状態も考慮してシミュレーションを実施することにより、アクチニド系イオンのアク

セス性に関する情報、特に錯イオン形成の影響についてさらなる情報が得られるものと考えられ

る。また現状MD計算のポテンシャルモデルは、ウラニル炭酸錯体・ネプツニル炭酸錯体とも炭酸

イオンが1配位の構造が安定になるモデルであるが、実際のアルカリ環境下では、より高い配位数

の錯体構造も安定になると考えられる。炭酸イオンの配位数が高い錯イオンは、分子構造の対称

性が高くなることや負電荷の価数が高くなることなどから、これまでポテンシャルモデルの作成

が困難であった。量子化学計算を用いたアクチニド核種の安定な錯体構造の解析は、ポテンシャ

ルモデルの作成を目的に本研究の一環として進めており、密度汎関数法の基底関数を見直すこと

で高配位炭酸錯体の構造最適化が可能になることが、Tsushima et al.（2002）により示されてい

る。このような高配位炭酸錯体のポテンシャルモデルを取り入れたMD計算は、今後の課題の一つ

である。 
 

 
図3.3-16 CO32-共存下におけるモンモリロナイト層間・粒子間間隙混合系での拡散履歴（323 

K）：(a)UO22+の挙動（0~0.4 ns、赤色）、(b)UO22+の挙動（1.6~2.0 ns、赤色）、(c)NpO2+の挙

動（0~0.4 ns、青色）、(d)NpO2+の挙動（1.6~2.0 ns、青色） 
黒色矢印は、いずれも炭酸錯体を示す 

 
  第一原理電子状態計算によるモンモリロナイト・エッジ表面の酸解離定数評価 
岩石中の核種移行評価において考慮すべき不確実性要因のうち、高炭酸条件が岩石中の核種移

行に及ぼす影響を評価することは重要な課題である。本節では、炭酸共存下における炭酸錯体等

の岩石中の収着・拡散メカニズムの解明を目的として、量子化学計算を適用した収着挙動評価を

実施する。荷電核種の移行に影響を及ぼすと考えられる粘土鉱物のうち、特にモンモリロナイト

は岩石に含まれる主要な粘土鉱物の一つであり、その結合断裂面（エッジ表面）のモデル化に際

しては、エッジ表面が接する水溶液のpH条件に応じた官能基の変化を取り込む必要がある。そこ

で本報告では、モンモリロナイト・エッジ表面の官能基ごとの酸解離定数を、第一原理電子状態

計算を用いて評価する。酸解離定数の計算手法としては、昨年度にH2Oに関して実施したBlue-

(a) (b)

(c) (d)
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moonアンサンブル法（Carter et al., 1989; Ciccotti et al., 2005; 日本原子力研究開発機構, 2018）
を採用した。 
はじめにモンモリロナイト・エッジ表面の初期構造を設定する。モンモリロナイトの層電荷は

𝑦𝑦 = 0.5 (𝑒𝑒−/Si4O10)として、過去に検討した表面エネルギーが小さく最も安定と考えられる{130}
面を対象とした（Sakuma et al., 2017）。計算コストを小さくするため、モンモリロナイトの最

小単位である106原子とし、その組成はNa2 ∙ (Al6Mg2)Si16O40(OH)8 ∙ 8H2Oと記述される。ここで

8H2Oはエッジ表面で不安定なダングリングボンドを除去するために化学的に吸着させたH2Oであ

り、層間やエッジ面近傍に存在するH2Oではない。モンモリロナイトの周りを75H2Oで取り囲み、

水環境下でのモンモリロナイト・エッジ表面の構造モデルを作成した（図3.3-17 (a)）。第一原理

計算を実施する準備として安定な初期構造を得るため、298.15 K, 0.1 MPaの𝑁𝑁𝑁𝑁𝑁𝑁アンサンブルで

古典分子動力学計算を実施した。また第一原理MD計算は、Born-Oppenheimer MD（BOMD）法

を採用し、計算プログラムQuantum ESPRESSOで実施した。 
はじめにMg − OH基の酸解離定数を評価するため、図3.3-17 (a)の右下八面体シートに表れてい

るMgの周りのOH基について酸解離定数を計算した。プロトン配位数の拘束条件として𝑛𝑛H = 0.5
に設定した解析例を、図3.3-17(b)に示す。注目している酸素原子と周囲のプロトンとの二体相関

関数（pcf、左縦軸）を赤線で、また積算配位数（rcn、右縦軸）を青線で示す。設定配位数𝑛𝑛Hを変

化させて同様の描画をすると、𝑛𝑛H = 1.0の場合はOH間距離𝑟𝑟OHが約1Åの位置にpcfの第一ピーク

が現れ、𝑛𝑛Hが小さくなるに従ってpcfの第一ピーク位置は大きくなる。これは、拘束条件付きMD
計算によって、プロトン配位数が正しく制御されていることを示している。また図3.3-18は、Mg −
Oのプロトン配位数の変化に対する自由エネルギーの微分値（図(a)）と、これら微分値の変化を積

分することによって求めた自由エネルギーの変化（図(b)）である。図(a)を見ると、自由エネルギ

ーの傾きは𝑛𝑛H < 1.0で負の値を示し、𝑛𝑛H > 1.0で正の値を示すことがわかる。このことは、Mg − O
基はプロトンを近づけると自由エネルギーとして安定になることを示唆している。また図(b)から

わかるように、𝑛𝑛H = 1付近で極小値を持ち、Mg − OHの形態で存在することが安定な状態である

と言える。プロトン解離に伴う自由エネルギー変化は図(b)より、Δ𝐺𝐺0 = 52.65 kcal/molと見積も

ることができ、したがってMg − OH基の酸解離定数はp𝐾𝐾a(Mg− OH) = 28.8となる。このように酸

解離定数が非常に高いため、想定される環境条件下では、プロトンは解離しないと言える。 
 

 
図3.3-17 (a)第一原理分子動力学計算に用いたモンモリロナイト－水系の初期構造。エッジ表面

は{130}面を対象とする、(b)Mg-OH基を対象に拘束条件𝑛𝑛H = 0.5を設定した場合のO-H間の二体

分布関数(pcf)と積算配位数(rcn) 
 

(a) (b)
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同様な評価手法によりモンモリロナイト・エッジ表面のSi − OH基、Al − OH2基及びAl − OH− Al
基の酸解離定数を計算した結果、p𝐾𝐾a(Si− OH) = 6.3、p𝐾𝐾a(Al− OH2) = 5.7及びp𝐾𝐾a(Al− OH −
Al) = 17.6となった。これらの結果から、次のようなモンモリロナイトエッジモデルが考えられる。 

・酸性条件（pH < 7）： ≡ Si − OH,   − Mg − OH,   = Al − OH2 ,   = Al− OH − Al = 
・アルカリ条件（pH > 7）： ≡ Si − O,   − Mg − OH,   = Al − OH,   = Al − OH − Al = 
 
本解析で得られた酸解離定数の結果は、他の研究グループによる計算結果（Tazi et al., 2012; 

Liu et al., 2013; 2014）と比較すると、計算条件の違いはあるものの概ね整合的である。今後の課

題としては、本解析の結果に基づいてpH条件を考慮したモンモリロナイト・エッジ表面の構造モ

デルを構築し、第一原理計算を用いてCs+などのイオンの吸着構造に関する解析を実施する。 
 

 
図3.3-18 Mg-Oのプロトン配位数の変化に対する自由エネルギーの微分値(a)、及び自由エネル

ギーの変化(b) 
 

  成果と今後の課題 
本タスクでは、ニアフィールド環境の変遷や地下水条件等の地質環境の長期変遷等のうち、1)

オーバーパックからの鉄が緩衝材中の核種移行へ及ぼす影響、2)セメント系材料の共存が緩衝材

や岩石中の核種移行に及ぼす影響、3)高炭酸濃度の地下水が岩石中の核種移行に及ぼす影響に着

目して研究を実施した。 
鉄共存系での核種移行影響評価として、これまでに取得したFe(II)のモンモリロナイトへの分

配係数に基づき、鉄イオンによるモンモリロナイト中の表面錯体サイト飽和挙動を評価した。そ

の結果、鉄腐食生成物固相の溶解度と表面錯体サイト飽和度の関係を整理し、収着競合が起こる

可能性のあるpH領域を示した。また、鉄腐食生成物によるSe2-の保持挙動評価のため、Fe(II)鉱物

へのSe2-の取り込み挙動及び結晶化に伴うSe2-の保持挙動の変化をバッチ共沈試験により調査し、

初期pHが中性の場合、最終的にマグネタイトとともにフェロセライト（FeSe2）としてSeの取り

込みが生じることを確認した。今後は、鉄イオンにより収着サイトが飽和するpH領域での3-6価
核種の収着競合データの拡充と収着モデルパラメータの導出や、多様な条件でのFe(II)鉱物への

Seの取り込みデータの取得、EXAFS等の分光学的手法を適用したFe鉱物へのSe取り込み形態の

解明を進める。 
セメント共存系での緩衝材中の核種移行に重大な影響を与える因子として、モンモリロナイト

のCa型化に伴う間隙構造変化とコロイドフィルトレーション機構への影響を抽出し、圧縮Ca型モ

ンモリロナイト中のデンドリマーコロイド（直径約5.7 nm）の拡散データを、異なる乾燥密度や

塩濃度条件で取得した。その結果、乾燥密度1.2 Mg/m3以下の条件ではCa型モンモリロナイトか

(a) (b)
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らのコロイドが破過することを確認し、コロイドの実効拡散係数が乾燥密度や塩濃度条件に依存

して変化することを示すデータを得た。今後は、より高密度条件でのコロイド移行・フィルトレ

ーションデータの拡充と、これまでに取得してきたCa型（及びNa型）の間隙構造や核種移行特性

の環境条件依存性とも関連付けたコロイド移行特性の評価を進める。セメント系材料が岩石中の

核種移行へ与える影響として、高アルカリ間隙水が収着挙動に与える影響、二次鉱物への収着・

共沈や、二次鉱物によるマトリクス拡散の阻害等に着目し、グリムゼル試験場や幌延URLなどの

原位置においてセメントと岩石の相互作用が生じていると考えられるセメント－岩石接触試料の

界面の変質状況に関する分析に着手した。今後は、グリムゼル試験場や幌延URLの試料の分析を

進め、「母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価」の成果を活用したセメントによる岩石中の

移行経路の変遷評価とともに、そのような環境変遷が収着特性に与える影響を評価する手法を構

築する。 
高炭酸条件下での核種移行モデルの開発としては、幌延URLの岩石・地下水条件において炭酸

錯体等の影響が顕在化する核種と、炭酸影響データが不足する条件を抽出し、炭酸条件等を制御

した岩石中の核種移行データの取得手法を整備しつつ、Am及びThのイライトへの収着データの

取得を実施した。その結果、炭酸共存による収着分配係数の低下と三元錯体形成を考慮する必要

性を確認した。また、分子動力学計算によるU(VI)やNp(V)の炭酸錯体の粘土鉱物層間へのアクセ

ス性評価、第一原理計算による粘土鉱物エッジへの収着評価など、拡散・収着モデルを裏付ける

知見を得た。今後は、高炭酸条件での核種収着、拡散データの拡充に加え、先端的な分析技術や

計算科学技術によるメカニズムに関する知見を取得しつつ、高炭酸条件へ適用可能な核種移行評

価モデルと課題を提示する。 
 

  有機物・微生物の影響評価技術の開発 
  有機物影響評価技術の開発 

  背景と目的 
地下水に溶存する天然有機物には、カルボキシル基や水酸基等の酸性官能基を有し、金属イオ

ンと安定な錯体を生成することが出来るものが存在する（Thurman, 1985）。高レベル放射性廃

棄物の地層処分システムにおいて、核種がそのような有機物と錯体を生成すると、地下水に対す

る核種の見掛けの溶解度が上昇するとともに、母岩への核種の収着・拡散が抑制されて、核種移

行が促進される可能性がある（Artinger et al., 1998; 2003; McCarthy et al., 1998a; 1998b; 
Mahara and Kudo, 1995; Matsunaga et al., 2004; Maes et al., 2006）。一方、核種と天然有機物

との錯生成反応は、地下水に溶存する炭酸イオン等の無機配位子によって抑制される可能性があ

る他（Pourret et al., 2007）、核種と天然有機物との錯体は母岩へ収着する可能性がある（Bryan 
et al., 2012）など、地下水中の天然有機物は必ずしも核種移行の促進に寄与するとは限らない。

そのため、核種移行に対する天然有機物の影響を評価するには、多様な水質の地下水における核

種と天然有機物との錯生成反応やその錯体の母岩中での移行を定量的に評価する必要がある。 
日本原子力研究開発機構（2018）は、平成29年度までに、III価核種を主な対象に信頼性の高い

錯生成モデル・パラメータを開発し、それらを用いて降水系地下水条件における評価対象核種の

天然有機物への分配係数を整備するとともに、その分配係数を用いた性能評価解析から有機物に

よる核種移行への影響をより現実的に評価した。その結果、核種移行は天然有機物により促進さ

れるが、その地層処分システム性能に与える影響は限定的になる可能性を指摘した。一方、整備

した分配係数には不確実性がある他、過度に保守的なシナリオ（例えば、「有機錯体の母岩への

収着・拡散は考慮しない。」）を設けて評価を行っているなど、用いた影響評価手法には「信頼

性」や「現実性」の観点から課題があることを同時に指摘した。 
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本事業では、課題である影響評価手法の信頼性と現実性の向上を目的に、「1）核種—天然有機

物錯生成モデルの開発」及び「2）核種—有機物—母岩三元系における核種収着モデルの開発」を計

画した。具体的には、影響が顕在化する可能性が高いIV価核種やモデル未整備の核種を対象に、

モデルの適用範囲を広げるとともに、天然有機配位子としての腐植物質の代表性確認やパラメー

タ設定手法の開発から、天然有機物の多様性を考慮した評価手法を開発する。また、核種移行評

価への展開の観点から、核種—有機物—母岩三元系における核種収着モデルの開発に取り組む。 
 

1）核種と天然有機物との錯生成モデルの開発 
・モデル適用核種の拡充： IV価核種、モデル未整備の核種 
・有機物の多様性への対応：腐植物質の代表性、モデルパラメータの設定手法 
 
2）核種—有機物—母岩三元系における核種収着モデルの開発 
・二元系（核種—岩／核種—有機物／有機物—岩）モデルの加成則性の確認 
・二元系における反応の瞬時・可逆性の把握 
 
本年度は、文献調査及び室内試験により、IV価核種と天然有機物との錯生成データの取得やそ

の錯生成反応機構の把握から、モデル高度化の検討とパラメータ整備を行った。また、文献調査

を通して、二元系モデルの加成則や各二元系における反応の瞬時・可逆性に関わる現状と課題を

整理し、核種—有機物—岩三元系モデルの開発に向けての課題を抽出した。 
 
  実施内容 

  核種と天然有機物との錯生成モデルの開発 
有機物影響を考慮した性能評価の実施に当たっては、多様な地下水条件での核種と腐植物質と

の錯生成を高い信頼性をもって評価する必要がある。NICA-Donnanモデル（式3.4-1）は、金属イ

オンと腐植物質との相互作用に特徴的な錯生成反応の不均一性（非線形性）と静電相互作用を考

慮することで、熱力学モデルに類似した評価が可能であり（Kinniburgh et al., 1996; Benedetti 
et al., 1996; Koopal et al., 2005）、これまでに日本原子力研究開発機構（2013）は、多様な地下

水条件での錯生成評価に用いるモデルとして、このNICA-Donnanモデルを暫定的に選定してき

た。しかし、NICA-Donnanモデルは、錯生成試験から取得したデータセットへのモデルの当ては

め（フィッティング）によってモデルパラメータを設定していることから、フィッティングに用

いたデータセットから外れる条件（例えば、異なる腐植物質、高pH条件、低い核種濃度など）で

の錯生成評価に対しては、評価の信頼性を十分担保できないという課題がある。本事業では、

NICA-Donnanモデルを対象に、深部地下水から分離・精製した腐植物質等へのIII・IV価核種の

錯生成データへのモデルの適用性を調査し、この結果を踏まえ、モデルの高度化、モデルパラメ

ータの整備を進める。 
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(3.4-1) 

 
Qi  ：有機物に結合した金属イオンiの濃度 [mol g-1] 
Ci  ：遊離体の金属イオン濃度 [mol dm-3] 
Qmax1,H ：結合サイト1の濃度 [meq g-1] 
Qmax2,H ：結合サイト2の濃度 [meq g-1] 
logKi1 ：金属イオンiの結合サイト1に対する親和定数（結合定数）  
logKi2 ：金属イオンiの結合サイト2に対する親和定数（結合定数）  
nH1  ：H+結合サイト1の不均一パラメータ  
nH2  ：H+結合サイト2の不均一パラメータ  
ni1  ：金属イオンiに対する結合サイト1の不均一パラメータ  
ni2  ：金属イオンiに対する結合サイト2の不均一パラメータ  
p1  ：結合サイト1の親和性分布幅 
p2  ：結合サイト2の親和性分布幅 

 
① IV価核種と天然有機物との錯生成モデルの開発 
(a)  Zr(IV)と地下水中の溶存腐植物質との錯生成データ取得とNICA-Donnanモデルの当てはめ 

日本原子力研究開発機構（2018）は、流動場分画法（flow-field flow fractionation, Fl-FFF）と

誘導結合プラズマ質量分析（ICP-MS）を組み合わせたFFF-ICP-MSを用いて、Zr(IV)と幌延深地

層研究センターの深度250 m（09-V250-M02孔）の地下水から分離精製したフミン酸（HHA）と

の錯生成データを取得し、そのNICA-Donnanモデルパラメータを整備した。一方、地下水中の腐

植物質は、フミン酸だけでなくフルボ酸によって構成されるため、HHAの錯生成データのみから

IV価核種と腐植物質との錯生成評価が可能になるとは限らない。そのため、フルボ酸についても

同様に、Zr(IV)の錯生成データを取得し、NICA-Donnanモデルパラメータを整備する必要がある。

本調査では、FFF-ICP-MS法を用いて、同地下水から分離精製したフルボ酸（HFA）とZr(IV)と
の錯生成データを取得し、そのデータへのNICA-Donnanモデルの当てはめからモデルパラメー

タを算出した。 
FFF-ICP-MS法によるZrと腐植物質（HS）との錯生成データ取得では、Zrの遊離体、加水分解

種、Zr-EDTA錯体はFFFチャンネル内の限外ろ過膜（分画分子量：300 Da）を透過するが、Zr-
HS錯体は透過しないことが前提である。そのためFFF-ICP-MS法の適用に当たり、手法の前提と

なるZr-EDTA錯体等及びZr-HS錯体の限外ろ過膜に対する透過性について調査した。図3.4-1に、

pH5及び6におけるHFA/EDTA、Zr4+/EDTA、Zr4+/HFA/EDTA共存試料のUV-Vis（HFA）とICP-
MS（Zr）検出から取得したフラクトグラムを示す。その結果、pH5と比べてpH6の条件では、HFA
はFFFチャンネル内の膜を透過しないこと（図3.4-1(a), (d)）、Zr-EDTA錯体は膜を透過すること

（図3.4-1(b), (e)）、Zr-HFA錯体は膜を透過しないこと（図3.4-1(c), (f)）を確認した。しかし、分

離条件が良好なpH6に条件においてさえ、膜を透過しないHFAの割合（回収率）は、全HFAの30%
程度であり、FFF-ICP-MS法により取得できるZrとHFAとの錯生成データがHFAの一分画に限ら

れることが分かった。同条件の下、FFF-ICP-MSによって取得したHHAの回収率は50%程度あり、

それと比べてHFAの回収率は著しく低い。この原因として、HFA（0.30 nm）とHHA（0.55 nm）

との分子サイズの違い（Saito et al., 2015）及びFFFチャンネル内の限外ろ過膜との相互作用が
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考えられた。 

 
図3.4-1 HFA/EDTA（a, d）、Zr4+/EDTA（b, e）、Zr4+/HFA/EDTA（c, f）共存試料のUV-Vis

（HFA）とICP-MS（Zr）検出から取得したフラクトグラム 
 
FFF-ICP-MS法により取得したZrとHFAとの錯生成データを用いて、Zr4+とHFAとの条件付き

平衡定数（Kc）を算出した。Kc はZr4+がHFAのカルボキシル基サイトと1:1で錯生成反応するこ

とを仮定した平衡定数であり、その対数値（logKc）の算出は、Zr4+-EDTA錯体とZr4+-HFA錯体と

の交換反応の平衡定数（logKexch）とZr4+とEDTAとの錯生成の平衡定数（logKZrEDTA= 29.25, Morel 
et al., 1993）とを用いて、式(3.4-2)から行った（Stern et al., 2014）。 

 

ZrEDTAexchc logloglog KKK +=  (3.4-2) 

 
算出したlogKcの値を表3.4-1に示す。logKcの値は、Zr4+濃度の減少により増加し、Zr4+が腐植物

質の親和性の高い結合サイトへ優先的に結合することを確認した。一方、HHAにおいて観察され

るpHの上昇によるlogKcの増加は、HFAでは観察されなかった。一般に、pHの上昇によって腐植

物質の酸性官能基の解離が進むため、腐植物質への金属イオンの結合は促進されることになるが、

今回の結果は、この一般的な傾向と一致しないことを示唆している。この理由として、pHによる

HFA回収率の変化（pH5では約4%、pH6では30%）によって、Zr4+結合量の異なるHFAが分画さ

れ、その結果、異なるpHにおいてlogKcが近似したものと考えられた。 
 

  

 

    

(a) HFA / EDTA 

(pH5.0) 

(d) HFA / EDTA 

(pH6.0) 

(b) Zr4+ / EDTA 

(pH5.0) 

(c) Zr4+ / HFA / EDTA 

   (pH5.0) 

(e) Zr4+ / EDTA 

(pH6.0) 

(f) Zr4+ / HFA / EDTA 

   (pH6.0) 
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表3.4-1 HFAへのZr4+結合反応の条件付き平衡定数とHHAの値との比較 

HS pH CT, Zr 

(μmol dm-3) 
[COOH] 

/[Zr]モル比1 
logKexch2 logKc 出典 

HFA 5.0 0.110 1026 -5.03 24.2 本研究 
  0.055 2051 -3.89 25.4 本研究 
 6.0 0.110 1026 -5.10 24.1 本研究 
  0.055 2051 -4.81 24.1 本研究 
  0.022 5127 -4.26 25.0 本研究 

HHA 5.0 0.110 796 -8.89 20.4 日本原子力研究開発機構, 2018 

  0.055 1593 -8.79 20.5 日本原子力研究開発機構, 2018 

  0.022 3982 -8.41 20.8 日本原子力研究開発機構, 2018 

 6.0 0.110 796 -7.3 21.9 日本原子力研究開発機構, 2017 

  0.055 1593 -7.2 22.1 日本原子力研究開発機構, 2017 

  0.022 3982 -6.2 23.0 日本原子力研究開発機構, 2017 
１腐植物質のカルボキシル基サイトのモル濃度とZr濃度との比． 
２NaClO4 = 5 mmol dm-3、CT,HHA = 20 mg dm-3、CT, EDTA = 0.25 μmol dm-3． 
 
FFF-ICPMS法を用いて得られたHFAへのZr4+の結合量データへのNICA-Donnanモデルのフ

ィッティング結果を図3.4-2に、最適化されたNICA-Donnanモデルのパラメータを表3.4-2に示す。

このフィッティングでは、pH5と6及び0.022~0.110 µmol dm-3のZr4+濃度条件から得られた結合

量データを対象としたことから、カルボキシル基サイト（Site 1）への結合のみを考慮した。また、

EDTAへのH+とZr4+の結合反応、Zr4+の加水分解反応についても考慮した。フィッティングの結果

（図3.4-2）から、モデルがHFAに対するZr4+の結合量データを再現することを確認した。また、

表3.4-2より、最適化されたカルボキシル基サイトへのZr4+の結合反応の生成定数（logK1）の値は、

Cu2+の値（Saito et al., 2015）よりも大きくなり、Zr4+に対してHFAの親和性が高いことを示し

た。また、結合反応における金属イオン固有の非理想性を表すn1の値は、Zr4+に対して0.22となり、

Cu2+の値（n1 = 1）と比べて小さい。HFAに対するH+及びCu2+の結合等温線の評価から、HFAの

カルボキシル基サイトは化学的に均質で、Cu2+との結合は1：1反応であることが結論づけられて

いる（Saito et al., 2015）。従って、Zr4+に

対して得られたn1 = 0.22は、IV価金属イオ

ンとの結合に対してHFAの非理想性が大き

いことを意味しており、HFAが高次構造の

変化等を伴ってZr4+と多座配位する可能性

を示唆している。さらに、HFAとHHAとを

比較すると、Cu2+に対するlogK1の値は、大

きな相違が観察されないのに対し、Zr4+に対

するlogK1は、HFAにおいて2程度小さい値

を示すことが分かった。この結果は、金属イ

オンに対するHFAとHHAとの結合能が、IV
価金属イオンでは異なる可能性があること

を示唆している。一方、以上のHFAの結合

パラメータは、HFAの低い回収率における

結合量データに対して最適化されたことか

 
図3.4-2 FFF-ICPMS法を用いて得られたHFA
へのZr4+の結合量データへのNICA-Donnanモデ

ルのフィッティング結果 
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ら、信頼性は低い可能性がある。そのため、信頼性の高いHFAの結合パラメータの整備に向けて、

FFF-ICPMS法におけるHFA回収率を向上させる必要がある。しかし、FFFチャンネル内の限外

ろ過膜を300 Da以下のものへと変更することが、系が高圧になるため流動場制御の観点から難し

いことから、IV価核種と腐植物質との錯生成データ取得において実績のあるキャピラリー電気泳

動（CE）とICP-MSを連結させたCE-ICP-MS法等の適用について検討する必要があるものと考え

られた。 
 

表3.4-2 Zr4+のHFAへの結合について最適化されたNICA-DonnanモデルパラメータとHHAにつ

いて最適化されたパラメータとの比較 
HFA1 Substrate parameter3 

Donnan, b 
Qmax,H p 

Site1 Site2 Site1 Site2 
 0.87 5.64 4.09 1 0.270 
 Ion-specific parameters 
 Ion logK1 n1 logK2 n2 
 H+ 3.63 1 10.48 1 
 Cu2+ 1.16 1 15.05 0.29 
 Zr4+ 6.1(8) 0.22(0.2) － － 

HHA2 Substrate parameter3 
Donnan, b Qmax,H p 

Site1 Site2 Site1 Site2 
 0.81 4.38 4.44 1 0.355 
 Ion-specific parameters 
 Ion logK1 n1 logK2 n2 
 H+ 3.74 0.82 10.62 1 
 Cu2+ 1.32 1 14.43 1 
 Zr4+ 8.2(6) 0.28(0.2) － － 

1）H+及びCu2+：Saito et al., 2015、Zr4+：本調査 
2）H+及びCu2+：Saito et al., 2015、Zr4+：日本原子力研究開発機構, 2018. 
3）Substrate parameter：Saito et al., 2015 

 
(b)  Th(IV)と腐植物質との錯生成反応機構とモデルパラメータの整備 

深部地下水中の腐植物質を対象としたIV価核種との錯生成データについては、 (a)に記載した

通り、Zr(IV)についてその整備を進めている。一方、これまでにAldrich社製フミン酸やElliot土壌

フミン酸を対象に、IV価核種に対する錯生成データが報告されている（Sasaki et al., 2012; Stern 
et al., 2014）。これまでに日本原子力研究開発機構（2017）は、それらの報告されたTh(IV)のデ

ータについて、NICA-Donnanモデルの当てはめから、モデルパラメータの整備を進めてきた。し

かし、モデルで想定する化学形態（Th4+）と実際の化学形態（Th(IV)の加水分解種）とは異なる

可能性があったことから、最適化されたパラメータの信頼性には課題があった。一方、U(IV)と腐

植物質との錯生成反応では、U(IV)が加水分解し、その結果生じる多核種と腐植物質とが結合する

可能性が指摘されている（Marsac et al., 2014）。この化学形態は、NICA-Donnanモデルでは、

考慮されていないものであり、パラメータ最適化の課題となっている可能性が考えられた。そこ
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で、本調査では、これまでに検討したTh(IV)とAldrich社製フミン酸との錯生成データ（Sasaki et 
al., 2012）について、化学量論解析を行うことで、各pH条件におけるTh(IV)多核種の錯生成への

寄与を調査した。 
Th(IV)と腐植物質との錯生成反応における化学量論係数（n）の評価は、U(IV)の解析事例に倣

って行った（Marsac et al., 2014）。係数nのThがフミン酸（HA）の結合サイト(L)と反応する場

合、その化学平衡は、以下として記述でき、 
 

nTh + L = ThnL (3.4-3) 
 
条件付き錯生成定数Kexpは、以下の様に記述することができる。 
 

𝐾𝐾exp =  
[Th𝑛𝑛L]

[Th]eq
𝑛𝑛[L]

=  
[ThL]/𝑛𝑛

[Th]eq
𝑛𝑛[L]

 (3.4-4) 

 
ここで、[Th]eqは、HAと結合していないThであり、Th4+の他、加水分解種が含まれる。[ThnL]

は、Lに結合したn核のTh多核種の濃度（mol dm-3）であり、HAに結合したTh全濃度（[ThL]）
をnで割った値として記述できる。[L]は、Thと結合していないHAの結合サイト濃度（eq dm-3）

である。上記の式の両辺の対数をとって、整理すると、以下の式が得られる。 
 

log
[ThL]

[L]
= log𝐾𝐾exp + log𝑛𝑛 + 𝑛𝑛log[Th]eq (3.4-5) 

 
[L]は、Thと結合していない結合サイト濃度であり、本来、仮定した化学量論係数とLの総濃度

から算出する。しかし、本調査では、化学量論係数を評価するため、[L]を算出できない。そこで、

既往の文献（Marsac et al., 2014）に従って、[L]を任意のpHにおけるHAの解離基総濃度（CRα）
として算出を行った。この時、式(3.4-5)は、CRαを用いて、以下の通り記述される。 

 

log
[ThL]
𝐶𝐶R𝛼𝛼

= log𝐾𝐾exp + log𝑛𝑛 + 𝑛𝑛log[Th]eq (3.4-6) 

 
log[Th]eqに対して、 log[ThL]/ CRαをプロットし、その傾きから、nを評価した。 
図3.4-3に、Th(IV)とフミン酸との錯生成における化学量論係数nの評価結果を示す。Aldrich社

製フミン酸及びElliot土壌フミン酸の双方について、pH3.6~4.8ではn < 1、pH5.8ではn = ~1、
pH7.4以上ではn > 1となり、pHの上昇とともにnが増加することが分かった。nは1モル当たりの

Lに結合するTh(IV)のモル数であることから、以上の結果は、Th(IV)とHAの結合サイトLとの結

合反応がpH3.6～4.8では1：2及び1：1、pH5.8では1：1、pH7.4以上では6～12：1で起こること

を示唆している。特に、pH7.4以上では、6～12核のTh(IV)の多核種がHAと結合することになり、

NICA-Donnanモデルでは想定されない相互作用が存在することを示唆している。従って、Th(IV)
とHAとの錯生成データへのNICA-Donnanモデルの当てはめでは、pH5.8以下の錯生成データの

みが有効になるものと考えられた。そこで、pH5.8以下の錯生成データを対象に、NICA-Donnan
モデルの当てはめを行った。 
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図3.4-3 Th(IV)とフミン酸との錯生成における化学量論係数nの評価結果. 

(a,b) Aldrich社製フミン酸、(c,d) Elliot土壌フミン酸 
 
図3.4-4にpH4.0~5.8におけるTh4+とAldrich社製フミン酸との錯生成データへのNICA-

Donnanモデルの当てはめの結果を示す。錯生成データとモデルとの間の相関係数（R2）は、0.82
となり（図3.4-4a）、モデルが錯生成反応を概ね良好に再現することを確認した。また、各pH条

件における結合等温線（log[Th4+]とlog[Th4+]boundとの関係）へのモデルの当てはめ結果から（図

3.4-4b）、pH5.8ではモデルと錯生成データとの解離が大きくなることを確認し、酸性pH領域ほ

どモデルの再現性が高いことを確認した。一方、pH4.0～8.0のデータに対してモデルを当てはめ

た結果（R2 = 0.79：日本原子力研究開発機構, 2017）と比べると、本調査から得られた相関係数

はわずかに改善した。この結果は、多核種との錯生成が想定されるデータを、本調査では棄却し

たことによるものと考えられるが、データ棄却前後における相関係数の差は小さいことから、モ

デルの当てはめへの多核種の影響は限定的であると考えられる。 
表3.4-3に、pH4.0～5.8におけるTh4+とアルドリッチ社製フミン酸との結合におけるNICA-

Donnanモデルパラメータを示す。ここでは、pH4.0～5.8の弱酸性領域における錯生成反応を取

り扱うため、低親和性サイトであるカルボキシル基サイト（Site 1）への結合のみを仮定して、モ

デルパラメータを評価した。その結果、logK1及びn1値は、当てはめに用いたデータの相違（pH4.0
～5.8とpH4.0～8.0との錯生成データ）に関わらず、ほぼ同程度になり、Th(IV)多核種との錯生成

反応によるパラメータへの影響は限定的になることが分かった。一方、他の金属イオンについて

整備したlogK1の値と比較すると、Th4+に対するlogK1の値は、Cu2+やEu3+の値と同程度になるこ

とが分かった。一般に、これら金属イオンの第一加水分解定数から予測されるTh4+のlogK1の値は、

Cu2+やEu3+の値と比べて大きくなる。事実、幌延の地下水から分離・精製したフミン酸（HHA）

へのZr4+の結合におけるlogK1の値（表3.4-2）は、Cu2+の値と比べて8倍程度大きい。従って、本

調査から得られたTh4+のlogK1の値は有意に小さいと考えられる。この理由は、当てはめに用いた

Th4+の錯生成データはCu2+やEu3+のものと同定であったことから、モデルやその当てはめの問題

(a) Aldrich社製フミン酸 (b) Aldrich社製フミン酸 

(c) Elliot土壌フミン酸 (d) Elliot土壌フミン酸 
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ではなく、Th4+の錯生成データ自身に由来しているものと考えられた。今後、信頼性の高いNICA-
Donnanモデルパラメータの整備に向けて、信頼性の高いIV価金属イオンと腐植物質との錯生成

データの整備を進める必要があるものと考えられた。 
 

  
 

図3.4-4 pH4.0～5.8におけるTh4+とAldrich社製フミン酸（PAHA）との錯生成データへの 
NICA-Donnanモデルの当てはめの結果 

 
表3.4-3 Th4+とアルドリッチ社製フミン酸との結合におけるNICA-Donnanモデルパラメータと

他の金属イオンとの結合におけるパラメータとの比較 
 Substrate parameter 出典 

 Donnan, b 
Qmax,H p  

Site1 Site2 Site1 Site2  
 0.63 2.99 2.66 0.89 0.38 Saito et al., 2004 
 Ion-specific parameters  

Data Ion logK1 n1 logK2 n2  

pH4.0~5.8 Th4+ 
2.57 

(0.88) 
0.45 

(0.06) 
－ － 本調査 

pH4.0~8.0 Th4+ 3.16 0.46 6.37 0.28 日本原子力研究開発機構, 2017 

 H+ 3.53 0.66 7.95 0.66 Saito et al., 2004 
 Cu2+ 2.26 0.42 6.96 0.47 Saito et al., 2004 
 Eu3+ 2.73 0.63 4.41 0.33 日本原子力研究開発機構, 2017 

 
  核種－有機物－岩三元系における核種収着モデルの開発 
天然有機物による核種移行への影響を現実的に評価するには、核種の岩石への収着に対する天

然有機物による影響を定量的に評価する必要がある。しかし、この定量評価には、核種－天然有

機物－岩三元系における核種収着モデルが不可欠となるが、現在、有用なモデルは存在しない。

そのため、核種－天然有機物－岩三元系における核種収着モデルの開発に向けて、金属イオン－

天然吸着媒（岩、土壌、堆積物など）、金属イオン－天然有機物、天然有機物－天然吸着媒の二元

系モデルの加成則アプローチの検討とともに、速度論モデルの適用を念頭に各二元系における反

応の瞬時・可逆性について調査が進められている。本調査では、これまでに研究が進められてき

た二元系モデルの加成則性と各二元系における反応の瞬時・可逆性について既往の文献を調査し、

核種－天然有機物－岩三元系における核種収着モデルの開発に向けた課題を抽出する。 

(a)相関プロット (b)結合等温線 
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① 二元系モデル（核種－岩／核種－有機物／有機物－岩）の加成則性 
金属イオン－天然有機物－天然吸着媒三元系における金属イオンの収着モデルの開発に向けて、

金属イオン－天然吸着媒、金属イオン－天然有機物、天然有機物－天然吸着媒の二元系モデルの

加成則アプローチが検討されている。このアプローチは、独立した三つの二元系モデルを足し合

わせることで、天然吸着媒への金属イオンの吸着量を算出する手法であり、既存の二元系モデル

やパラメータを多元系に展開できる可能性があることから様々な三元系における金属イオンの収

着モデリングへの適用が検討されている。このアプローチは、任意の二元系相互作用が他の二元

系相互作用に影響しないことが前提となる。例えば、金属イオンの存在によって天然有機物の収

脱着性が変化しないこと、天然有機物は収着脱着によってその錯生成能に変化が生じないこと、

岩石をはじめとする天然吸着媒は有機物の収着脱着によって金属イオンの吸着脱着機能が変化し

ないことが挙げられる。しかし、実際の三元系においては、各二元系の反応は相互に影響し、加

成則アプローチの前提が成立する条件は必ずしも多くはない。これまでに、腐植物質共存下にお

ける粘土鉱物（カオリナイト、モンモリロナイト、イライト他）や金属酸化物（ゲーサイト、ヘン

マタイト、ギブサイト他）への金属イオンの収着モデリングへの加成則アプローチの適用性が調

査されている（例えば、Rihetto et al., 1991; Zachara et al., 1994; Fairhurst et al., 1995a, 1995b; 
Vermeer et al., 1999; Samadfam et al., 2000; Christl and Kretzschmar, 2001; Sakuragi et al., 
2004; Heidmann et al., 2005; Lippold et al., 2005; Saito et al., 2005; Weng et al., 2008; Lippold・
Lippmann-Pipke, 2009; Alessi・Fein, 2010; Bruggeman et al., 2010; Kar et al., 2011; Xiong et 
al., 2015）。その結果の多くは、実験から評価した金属イオンの鉱物への収着量が、二元系モデ

ルの加成則アプローチから予測される収着量よりも高くなることを指摘している。この実験値と

計算値とが解離する理由として、モデルで記述されない鉱物表面電荷へ金属イオンが結合する影

響（Robertson, 1996; Saito et al., 2005）や吸着にともなう腐植物質の分画化の影響（吸着した腐

植物質と溶存した腐植物質との化学特性の相違）が指摘されている（Tipping et al., 1983; Amal 
et al., 1992; Au et al., 1999; Eita, 2011; Janot et al., 2011; Janot et al., 2012）。このうち、分

画化の影響については、比較的均質なフルボ酸（Heidmann et al., 2005）や高濃度のフミン酸

（Bruggeman et al., 2010）を用いた場合に、分画化の影響が抑制されて、加成則アプローチによ

るモデリングが成功することから、実験的にその影響の寄与が確認されている。また、吸着によ

る腐植物質の分画化の影響をより詳細に調査する目的で、三元系における金属イオンの収着機構

に関わる研究が展開されている。Janot et al.（2011）は、レーザー分光法を用いて酸化アルミニ

ウム（α-Al2O3）に吸着した腐植物質とEu(III)との相互作用を調査し、酸性pH領域ではEu(III)が
主に腐植物質と錯体を生成して収着することを確認するとともに、腐植物質の脱着が大きく促進

する塩基性pH領域においても、鉱物表面にわずかに収着した腐植物質がEu(III)の収着に強い影響

を与えることを見出している。これは、鉱物表面に腐植物質が収着すると、金属イオンの吸着過

程や腐植物質の立体構造が変化することで、金属イオンに対して高い親和性を持つサイトが形成

されることに起因するものと推察されている。 
一方、以上の研究は、金属イオン－腐植物質－鉱物三元系における金属イオンの収着モデルの

開発を念頭に、加成則アプローチの成立性を調査したものであり、多様な鉱物や有機物によって

構成される実際の岩石や天然有機物を想定した三元系を対象としていない。実際の深部地下環境

においては、反応前の有機物と粘土鉱物が、実験室のように存在することはなく、それらが既に

相互作用した反応後の状態で存在している（図3.4-5）。また、地下水と堆積岩とに存在する有機

物の分布は、地下水と岩石との間における有機物の吸着平衡の結果だけでなく、有機物の続成作

用の結果として存在している可能性がある（Shen et al., 2015）。さらに、岩石に存在する有機物

には、岩石と収脱着可能なものと不可能なもの（例えば、腐植物質のヒューミン分画など）とが
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存在する場合がある（図3.4-5）（Forsman and Hunt, 1958）。しかし、核種－天然有機物－岩石

三元系における加成則アプローチの成立性を調査した事例は少なく（Joseph et al., 2011; 2013; 
Seida et al., 2010; 日本原子力研究開発機構, 2013）、上記の影響についての知見は十分得られて

いない。特に、地下水と岩石との間での天然有機物の分布が吸脱着平衡によるものかの確認、地

下水中の溶存有機物と岩石から脱着した有機物との錯生成反応や岩石基質に対する収着脱着の違

いの確認、核種存在下での地下水と岩石との間での天然有機物の分布の確認は、加成則アプロー

チから実際の地質環境における核種－天然有機物－岩三元系における核種収着モデルを開発する

点において不可欠であるが（図3.4-5）、これまでにそれらに関するデータは得られていない。従

って、これらデータ取得は、今後、取り組むべき課題になるものと考えられる。 

 
図3.4-5 ニアフィールドからファーフィールドへの地下水流動に伴って想定される有機物と岩

との相互作用の変化と加成則性成立における課題 
 

② 二元系における反応の瞬時・可逆性 
(a)  金属イオンと天然有機物との錯生成反応と解離反応 

金属イオンと天然有機物との錯生成反応の速度については、ストップ—フロー測定により腐植物

質の酸性官能基と溶液間での金属イオンの交換速度が調査されており、その値はミリ秒スケール

になることが報告されている（Eidner and Kumke, 2008）。また、腐植物質の嵩張った構造に存

在する溶液との間での交換速度は、更に速くなると考えられており、その様な嵩張った構造は、

高分子量の腐植物質や低分子量の腐植物質の会合によって形成されると考えられている。一方、

解離反応の速度については、イオン交換樹脂を用いた天然有機物からのEu(III)の脱離試験によっ

て調査されており、その値は時間単位になることが報告されている（Geckeis et al., 2002）。こ

の時、腐植物質と結合したEu(III)の内、約50%がイオン交換樹脂に移行するが、1～2週間の後に

は、残りのEu(III)もその大部分が解離することが確認されている。しかし、分離・精製を行って

いない未分画の天然有機物に結合している微量金属の解離反応速度は、日単位となり、かなりゆ

っくり進行することが明らかにされている。この時、Sr(II)では約100%、Pb(II)では約80%、Eu(III)
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では約50%、U(IV)では約50%、Th(IV)では約20％が、不可逆に結合した部分を残して、解離する

ことが確認されている。以上の結果は、分離・精製した腐植物質と未分画の天然有機物とでは、

解離反応機構が異なること、及び、高価数核種ほど未分画の天然有機物と不可逆に結合する割合

が高くなることを指摘している。従って、三元系における核種収着モデルの開発に向けて、以上

の知見から抽出される課題は、「IV核種と腐植物質との錯生成反応における瞬時・可逆性の確認」

と「未分画の天然有機物に結合した核種の解離反応機構の解明」と言える。このような背景を踏

まえ、後者の課題について既に研究が展開されており、腐植物質が金属酸化物に吸着することに

より不可逆なサイトが形成される可能性について検討が行われている。Wang et al.（2005）は、

イオン交換樹脂を用いて、フミン酸で被覆された酸化アルミニウムコロイド（γ-Al2O3）に不可逆

に結合する243Amの割合を評価し、pHの上昇とともに、その割合が増加することを報告した。し

かし、深部地下水において、無機コロイドと複合化した天然有機物が存在するのか、また、その

様な天然有機物がどの程度不可逆な結合に寄与しているのかは不明であり、今後、反応機構の解

明に向けて深部地下水に存在する未分画の天然有機物の特性評価研究を進める必要があると考え

られる。 
 

(b)  金属イオンの天然吸着媒への収脱着反応 
金属イオンの添加順序によって、三元系の平衡状態が異なることが報告されている。Cm(III)を

予めγ-Al2O3に収着させた系にフミン酸を添加した場合とフミン酸とCm(III)とが錯生成平衡にあ

る系にγ-Al2O3を添加した場合とについて、Cm(III)の吸着量と時間との関係を、レーザー分光法を

用いて調査したところ、数時間までは吸着量に相違が観察されるが、11日後には両系における

Cm(III)吸着量は同じになることが確認されている（Wang et al., 2004）。近年では、III価金属イ

オンについては収脱着反応の定量評価モデルが報告されている（Peng et al., 2018）。一方、IV価

の金属イオンは、添加順序の違いによって、三元系の平衡状態は明瞭に異なることが報告されて

いる（Takahashi et al., 1999; Reiller et al., 2005; Bouby et al., 2011）。腐植物質と鉱物とが収

着平衡にある系にIV価金属イオンを添加した場合とIV価金属イオンと鉱物が収着平衡にある系

に腐植物質を添加した場合とでは、後者においてIV価金属イオンの液相への溶出量は著しく低下

する。この理由として、腐植物質の収着にともなう分画化の影響（錯生成能が高い腐植物質分画

の優先吸着）（例えば、Guo et al., 2002; Quigley et al., 2002）や鉱物構造内への取り込みによる

影響（例えば、Romanchuk et al., 2002）が挙げられている。しかし、双方が影響している場合も

あり、IV価金属イオンの鉱物に対する不可逆な収着が起こる機構の詳細な理解は得られていない。

このため、鉱物をはじめとする天然吸着媒におけるIV価核種の存在形態と脱着機構との関係理解

が、IV価核種－天然有機物－岩石三元系のIV価核種の収着モデル開発にとって必要になるものと

考えられる。 
 

(c)  天然有機物の天然吸着媒に対する収脱着反応 
鉱物等の天然吸着媒に対する天然有機物の収脱着反応に関する速度論的研究の事例は、多くな

い。これまでに、カオリナイトとヘマタイトへのフミン酸の吸着速度が調べられており、その速

度はイオン強度の上昇とpHの低下に伴って上昇すること、及び、吸着平衡までには15~30分程度

掛かることが報告されている（Shaker et al., 2012）。また、吸着速度解析から、カオリナイトや

ヘマタイトへのフミン酸の吸着反応が、主に化学吸着によって起こることが確認されている

（Shaker et al., 2012）。一方、脱離速度については、クロライト、イライト、カオリナイトに対

するフミン酸の吸脱着性が様々なイオン強度条件について調査されており、イオン強度の変化に

伴うフミン酸の吸着反応が可逆性であることが報告されている（Rashid et al., 1972）。酸化鉄粒
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子に対する天然有機物（NOM）の収脱着反応には、吸着ヒステリシス（吸着と脱着のプロセスが

一致しない現象）が観察されることが報告されている（Gu et al., 1995）。このヒステリシス発現

の理由として、吸着に伴うNOMの分画化により、吸着と脱着過程とにおいて溶液組成とその平衡

が異なるものになる可能性があると指摘している。また、AvenaとKoopal（1998）は、反射型干

渉分光法を用いて、酸化鉄粒子からのフミン酸の脱着過程を調査し、pHを変化させる場合とフミ

ン酸の濃度を変化させる場合とで脱着過程が異なることを見出している。具体的には、pHを変化

させた場合のフミン酸の脱着は瞬時・可逆であるのに対し、フミン酸の濃度を変化させた場合の

フミン酸の脱着は遅く、且つ、不可逆的であるとしている。一方、岩石やその成分となる粘土鉱

物に対して、同様な吸脱着過程が存在するかは確認されていない。今後、天然有機物と岩石との

相互作用に関わる研究の一環として、岩石からの有機物の脱着過程についての調査が必要と考え

られる。 
 
  成果と今後の課題 
本調査では、FFF-ICP-MS法を用いて、Zr4+と幌延の深部地下水から分離・精製したフルボ酸と

の錯生成データを取得し、そのデータへのNICA-Donnanモデルの当てはめから、モデルパラメー

タを整備した。また、Th4+と腐植物質との錯生成データを文献から収集し、その化学量論解析か

ら、NICA-Donnanモデルに適用可能な錯生成データを抽出した。さらに、その抽出したデータへ

のNICA-Donnanモデルの当てはめからモデルパラメータを取得し、それと抽出前のデータを用

いて取得したモデルパラメータとを比較して、多核種との錯生成によるNICA-Donnanモデルパ

ラメータへの影響を評価した。これらの調査を通して、IV価金属イオンと天然有機物との錯生成

モデルパラメータの整備に向けて、より現実的な錯生成データの取得が不可欠であることを確認

するとともに、そのデータ取得に向けて新たな手法の適用を検討する必要があることを確認した。

一方、核種－有機物－岩石三元系での核種収着モデルの開発の観点から、地質環境条件（有機物、

岩石、地下水条件）の多様性や複雑性を念頭に、二元系モデルの加成則と瞬時・可逆平衡の成立

性について、文献調査を実施し、有機物－岩相互作用機構や核種－有機物二元系における脱離反

応機構に関わるデータ取得の必要性を確認した。 
 

  微生物影響評価技術の開発 
  背景と目的 
放射性廃棄物の地層処分システムにおいて、人工バリアやその周辺母岩で構成されるニアフィ

ールド及び天然バリアには、放射性物質の移行を抑制する安全機能が期待される。しかしながら、

地下環境には膨大な数の微生物が存在することが明らかにされており（例えば, Fredrickson and 
Fletcher, 2001; Inagaki et al., 2015; Pedersen et al., 2014）、処分システムの安全機能にこれら

の微生物が影響を及ぼす可能性が指摘されている（Pedersen, 1999; West et al., 2002; Pedersen, 
2005）。地層処分システムに及ぼす微生物影響については、処分場閉鎖後の酸化還元状態の回復

促進や水質形成、人工バリア内の金属容器の腐食、放射性核種の移行などが想定されており

（Pedersen et al., 2014; 日本原子力研究開発機構, 2014; 日本原子力研究開発機構, 2015）、微

生物影響評価の不確実性を低減させるためには、地下環境を対象とした影響評価手法の開発と

様々な環境から取得した知見の拡充が求められている。特に微生物は、「生きて活動している」

というその性質上、室内試験における評価だけでなく、天然の地下環境を対象とした評価手法の

確立やデータの取得が必要である。処分場閉鎖後の酸化還元状態の回復促進については、スウェ

ーデンのThe Äspö Hard Rock Laboratory (Äspö HRL)、日本の幌延URL、瑞浪URLを対象とし

た室内試験及び原位置試験が行われており、酸化還元状態が擾乱を受けた場合でも、岩石-地下水
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-微生物の相互作用によって速やかに酸素が消費され（Kotelnikova & Pedersen, 1999）、還元環

境が回復することが示されている（Amano et al., 2012; 林田ほか, 2018; 日本原子力研究開発機

構, 2010）。処分システムにおける金属容器の腐食への微生物影響については、多くの原位置試験

が実施されており（Masurat et al., 2010; Stroes-Gascoyne, et al., 2010）、現在も日本を含む世

界各国で影響評価が進められている。核種の移行への微生物影響については、カナダ原子力公社

の地下研究施設やÄspö HRLにおいて花崗岩環境下のバイオフィルムを対象とした原位置試験等

が報告されているが（Vandergraaf et al., 1997; Anderson and Pedersen, 2003; Anderson et al., 
2006）、天然環境における核種と微生物の相互作用を理解する上で十分な知見があるとは言い難

い。 
そこで本研究では、地層処分システムにおいて想定されている微生物影響のうち、地下深部に

存在する微生物が岩盤中の核種移行に及ぼす影響を評価するための技術を整備することを目的と

して、平成30年度は、核種移行への影響の観点から文献調査を行い、核種と微生物の相互作用反

応について整理するとともに、地下環境に優占する微生物を対象に、微生物による核種の収着や

微生物の代謝による核種の取り込み等の重要な現象に関するデータを取得し、これらの核種移行

への影響メカニズムを把握することとした。 
 
  実施内容 

  微生物影響評価に関する文献調査と課題抽出 
地下環境に生息する微生物が核種移行に及ぼす影響については、微生物の生息形態に大きく依

存すると考えられる。すなわち、微生物が浮遊性か付着性かにより、核種移行の促進／遅延影響

が異なる。また、いずれの生息形態の場合でも、微生物と核種がどのように相互作用するかによ

って、核種移行への影響は異なってくると考えられる。微生物と核種を含む元素の相互作用反応

としては、①細胞表面への収着（biosorption）、②濃集（bioaccumulation）、③酸化還元反応に

よる形態変換（bioreduction/oxidation）、④鉱物化（biomineralization）が主なものとして挙げ

られる。図3.4-6に、微生物と元素の相互作用の模式図とそのメカニズムの概要を示す。 
微生物が関与する収着反応は、微生物の代謝反応とは無関係に、生きている、あるいは死んだ

微生物細胞表面に元素が吸着する反応であり、グラム陽性菌・グラム陰性菌両方の微生物の細胞

表面が静電的にマイナスに帯電しているため、金属陽イオンを収着しやすい状態となっている。

微生物の細胞表面は、細菌のうちグラム陰性菌、グラム陽性菌、古細菌でそれぞれ構造が異なり、

グラム陰性菌は細胞膜の外側にペリプラズム、細胞壁としてのペプチドグリカン層を有し、その

外側に外膜を有する。グラム陽性菌は細胞膜の外側に厚いペプチドグリカン層を有し、外膜を持

たない。古細菌はペプチドグリカン層を持たない代わりに、蛋白質で構成されたS層を有する。い

ずれの細胞構造も、外膜、ペプチドグリカン層、S層それぞれにタンパク質やリン脂質などの生体

分子が存在する。これらの生体分子はカルボキシル基、アミノ基、ヒドロキシル基、リン酸基、

チオール基などの官能基を有しており（Beveridge and Murray, 1980; Lloyd and Macaskie, 
2000）、官能基が化学的に金属と結合することで細胞表面に収着されると考えられている。収着

はPb, Zn, Cu, Fe, Cd, U, Thなど様々な元素で起こることが報告されており（Volesky and Holan, 
1995; Tsezos and Volesky, 1981）、微生物のウラン収着能力は、45～615 mg/g（細胞乾燥重量と

して）であるとの報告もある（Suzuki and Banfield, 1999）。Takahashi et al. (2010) は、培養

細胞が希土類元素を細胞表面に高濃度に濃集する現象を実験的に示し、希土類元素が細胞表面の

リン酸基に結合していることを明らかにしている。一方で、収着反応は細胞内への元素の取込反

応と比べて反応速度が速いが、取込反応より細胞表面からの脱離も早く生じることも示されてい

る（Schiewer and Volesky, 2000）。 
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図3.4-6 微生物と元素との相互作用の概念図 

 
微生物細胞は、様々な元素を細胞内に取込んで濃集あるいは鉱物化することが知られている。

取込反応の多くは、生命活動維持に必要であるために行われるが、ウランについては生物活動と

しての機能は全く知られていない。しかしながら、ウランも微生物細胞内に取込まれ、濃集され

ることが報告されている（Suzuki et al., 2002; Ohnuki et al., 2005）。細胞内に取込まれる理由

は明らかにされていないが、濃集のメカニズムとして、ウランの毒性により細胞表面の透過性が

増加する可能性があると考えられている（Suzuki and Banfield, 1999）。ウランの細胞内濃集は、

ウラニルリン酸塩の形態のみであり（Kazy et al., 2009; Choudhary and Sar, 2011）、細胞内へ

のポリリン酸の濃集が、ウランの濃集や鉱物化に関与することが報告されている（Sakamoto et 
al., 2010）。しかしながら、ウランの濃集メカニズムはほとんど解明されていないのが現状であ

る。 
微生物は代謝反応や増殖の過程でエネルギーを必要とするが、分子状酸素（O2）の存在しない

環境下では、微生物は代謝のためのエネルギーを獲得するために様々な種類の電子受容体を使っ

て呼吸反応を行うことが知られている。嫌気的環境下において用いられる電子受容体としては、

酸化還元電位に応じてNO3-, Mn(IV), Fe(III), SO42-, CO2の順で還元反応が進行していき、CO2は

最終的にメタンに還元される。これらの反応の中には、硝酸イオンと金属、あるいは硫酸イオン

と金属の還元を同時に行う微生物も報告されている（Madden et al., 2007; Williams et al., 2011）。
また、硫酸還元菌や鉄還元菌は、硫黄や鉄の還元だけでなく、V5+, Cr6+, Co3+, As5+, Tc7+, Ag+, Se6+, 
Au3+, Pb2+, Hg2+, U6+, Np5+, Pu4+など多様な金属イオンを還元することが報告されている（例え

ば、Lloyd, 2003; Newsome et al., 2014）。これらの還元反応には、硫黄あるいは鉄還元に関わる

酵素だけでなく、細胞外電子伝達物質、すなわちシトクロムc、電気伝導性ナノワイヤーや、フラ

ビン・フェナジン・キノン等の電子メディエーターなどが関与している（井上, 2011; Yamasaki 
et al., 2017）。また、これらの機構を用いて、微生物がイオン形態のものだけでなく、固体金属
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を還元することも明らかになってきた。このように、微生物が金属（特に鉄）を還元するメカニ

ズムについてはGeobacter sulfurreducensやShewanella oneidensisなどのモデル微生物を対象

として詳細な研究が進められているが、これらの機構が地下環境でどの程度起こっているのかに

ついては、ほとんど知見がない。また、ウランを電子受容体として用いたウラン還元呼吸のメカ

ニズムについては、詳細が明らかにされていない。 
以上の知見を踏まえると、微生物と核種との相互作用に関しては、実験室レベルの知見は数多

く報告されているが、還元状態である地下環境の微生物を対象とした報告例は限られているのが

現状である。核種との相互作用については様々な反応が想定されるが、実際の地下環境でどのよ

うな現象が活発に起こっているのかを明らかにすることが重要である。また、地下環境において

微生物とアクチノイドが相互作用した場合、微生物の生息形態（すなわち浮遊性か付着性か）に

よって、核種移行への影響も異なってくる。したがって、核種移行への微生物影響を評価するた

めには、地下環境に生息する微生物を対象として、微生物と核種の相互作用に関する理解を深め

るだけでなく、地下環境における微生物の生息形態（浮遊/付着）に関する評価手法の確立と原位

置環境から取得した知見の拡充が極めて重要であると考える。上記の現象理解を進める上で、本

研究では、次の課題を優先課題として抽出した。 
 

 地下微生物のうち、コロイド態として機能する浮遊性微生物(以下、バイオコロイド)及び付着

微生物で構成されているバイオフィルムについて、それらの分布と核種との相互作用に関わ

る現象の把握及びデータの拡充。核種との相互作用については、反応が比較的速やかに起こ

ると考えられる収着及び濃集を対象とする。 

 核種との関連性の高い微生物代謝のうち、重要な反応の一つである硫黄代謝及び鉄代謝につ

いて、代謝を行う微生物量、それらの空間分布及び代謝経路等の基礎的情報の取得。 
 
  核種と微生物の相互作用に関する現象モデル開発 
上述の微生物と核種との相互作用に関する現象と重要課題の整理を踏まえて、地下環境におけ

る微生物の生息形態に関する調査手法の確立と浮遊・付着微生物への収着・濃集挙動を把握する

ために、以下の試験を実施した。 
 

① バイオコロイドに対する希土類元素の分配係数データ拡充 
地下水中には、無機あるいは有機の形態の様々な化学種のコロイドが存在することが知られて

おり、地層処分システムにおいて、これらのコロイドが放射性核種の移行に影響を及ぼす可能性

が懸念されている。微生物は、生態学的に固体表面に付着して生息するものと、水中において浮

遊状態で生息するものが存在するが、後者の場合はコロイドと形態が近似していることから、浮

遊状微生物（すなわちバイオコロイド）に核種が収着あるいは濃集された場合には、核種移行が

促進されることが危惧される。また、微生物代謝により細胞内に取り込まれて濃集された細胞で

は、核種の収着／脱着反応が不可逆的であると予測されるため、無機コロイド等と比較すると核

種移行の促進がより顕在化される可能性がある。GoldSim (ver. 10.1 : GoldSim Technology 
Group, 2010)及びColfrac (Ibaraki and Sudicky, 1995)を用いた核種移行解析結果やコロイド影

響を考慮した既存の核種移行解析結果からは、コロイドが核種移行を顕在化する条件は、地下水

中のコロイド密度、コロイドへの元素の分配係数、不可逆性に大きく関係することが示されてい

る（久野・笹本, 2009; 日本原子力研究開発機構, 2014）。平成29年度までに、幌延URLのボーリ

ング孔地下水を対象として、地下水中に存在する無機・有機形態の全コロイドの密度及びコロイ
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ドへの元素の分配係数についてデータを拡充した（日本原子力研究開発機構, 2015; 2016; 2017）。
しかしながら、地下水中のバイオコロイドへの収着挙動については、データがほとんど取得され

ていない。そこで本研究では、地下水中に存在する全コロイド（無機/有機）のうち、バイオコロ

イドへの核種の収着特性データを取得するため、幌延URLの深度140 m坑道から掘削されたボー

リング孔から採取した地下水に対し、微生物をγ線滅菌した試料を用いて希土類元素の収着試験

を実施した。 
幌延URLの140 m坑道から掘削されたボーリング孔（07-V140-M03孔）から、硝酸洗浄・オー

トクレーブ滅菌済みの1 Lデュラン瓶12本に地下水を採取し、数分間オーバーフローさせた後酸

素が混入しないようにボトルを密閉した後、脱酸素剤とともにボトルを真空パック保存した。そ

の後、線量50 kGyのγ線滅菌処理をした地下水を、実験室にて、硝酸洗浄・オートクレーブ滅菌

後に99.999％アルゴンガス置換した耐圧ステンレス容器に嫌気的に移し替えて地下水中のコロイ

ドへの収着試験に供した。試験には、アクチノイドと元素の挙動が類似しており天然環境中でア

クチノイドのアナログ元素とされている希土類元素を用い、嫌気的に希土類元素をγ線滅菌地下

水中に添加し、希土類元素のコロイドへの収着挙動を評価した。一定期間元素と反応させた溶液

中のコロイドを、微生物サイズとして孔径0.2 µmのメンブレンフィルターにてサイズ分画し、固

相を捕集したフィルターと液相のろ液及び未ろ過液（原液）を採取した。溶液試料については、

Na, K, Ca, Mg, Cl, HCO3-, TOC, TIC, Total Fe, Fe2+, S2-等の一般水質分析を行った。希土類元素

については、ICP-MS（パーキンエルマー社製, NexION300X型）を用いて測定した。 
 

 
図3.4-7 幌延URLにおけるボーリング孔配置図 

 
添加した各元素の溶液中の濃度分析結果から、すべての添加元素は溶液中に溶存状態であるか、

コロイドに収着したと仮定して、希土類元素添加直後から35日後までの間、コロイドを含む未ろ

過溶液と0.2 µmフィルターろ液中の希土類元素濃度を分析し、γ線滅菌処理を施されたコロイド、

すなわちバイオコロイドを除くコロイド（無機/有機コロイド）への希土類元素の分配係数を算出

した（図3.4-8 (a)）。また、地下水中の全コロイドを対象として実施した希土類元素の収着試験結

果を参照し（日本原子力研究開発機構, 2015; 2016）、全コロイドへの分配係数から本試験により

求めた無機/有機コロイドの分配係数を減算し、バイオコロイドの分配係数を求めた（図3.4-8 (b)）。
その結果、いずれの分配係数も軽希土類の方が高い傾向を示し、Gdが最も高い値を示すが、重希
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土類元素に向かうほど収着分配は低下する傾向が確認された。バイオコロイドの分配係数は、log 
Kd (m3/kg)として2.6-5.0の範囲で示されており、時間の経過とともに分配係数が高くなる傾向が

認められた（図3.4-8 (b)）。なお、本試験では、0.2 µmフィルターろ液中のCe濃度が検出限界値

以下となったことから、Ceの分配係数を算出することができなかった。このことは、Ceのコロイ

ドへの分配係数が極めて高いことを示しているが、今後再分析等を行いデータの信頼性について

確認する必要がある。本試験で算出されたバイオコロイドの分配係数値は、これまでに単一の培

養微生物を対象として評価された希土類元素の分配係数値（Takahashi et al., 2005; 2010; 
Tanaka et al., 2010）と概ね近似した値を示していることから、様々な微生物種が混在している

地下水中の微生物群集を対象とした場合でも、室内試験で取得した希土類元素の分配係数結果を

参照できる可能性がある。一方で、バイオコロイドへの分配係数値は、無機/有機コロイドと比較

して高い傾向を示しており、微生物細胞表面への収着のメカニズムとしては、細胞膜に含まれる

リン酸基、カルボキシル基、ヒドロキシル基、アミノ基等が関与していると推察され（図3.4-6; 
Takahashi et al., 2010; Newsome et al., 2014）、地下水中の微生物密度が高い場合には、核種の

移行促進が顕在化される可能性がある。今年度は、バイオコロイドへの希土類元素の分配係数デ

ータ取得のための手法を確立するために、140 m坑道から掘削されたボーリング孔地下水を一例

として試験を実施した。今後、pH、Eh、水質組成、微生物群集組成の異なる様々な地下水条件下

における微生物密度とバイオコロイドへの分配係数のデータを拡充する必要がある。 
 

 
図3.4-8 地下水中のコロイドへの希土類元素の分配係数の経時変化 (a) γ線滅菌処理を施して

微生物を死活させた地下水中のコロイド（無機/有機コロイド）への分配係数 (b) バイオコロイド

の分配係数．全コロイドの分配係数から微生物を死活させたコロイドの分配係数を減算して求め

た 
 

② バイオフィルムの生物学的特性評価及び元素収着特性評価  
水界環境に生息する多くの微生物は、固体表面に付着し、そこで増殖して細胞外高分子物質

（Extracellular polymeric substances: EPS）を生成する。これらの微生物集団とEPSによって

形成される高次構造体をバイオフィルムといい（Flemming and Wingender, 2010; O’Toole, et al., 
2000）、地球上の9割以上の微生物が自然環境中にバイオフィルムの形態で存在するとも言われて

いる（Lerchner et al., 2008; Stoodley et al., 2002）。形成されたバイオフィルムの高次構造体が

成熟すると、一部の細菌は成熟バイオフィルムから脱離して浮遊状態に移行するが、やがて浮遊

菌体はまた新たな環境を見つけて付着することが知られている（Flemming and Wingender, 
2010）。EPSを含むバイオフィルムは、様々な機能を有しており（Flemming and Wingender, 
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2010）、その中でも有機化合物、無機イオン、鉱物粒子を収着することが報告されている（MacLean 
et al., 2007; Moreau et al., 2007; Takahashi et al., 2005; Amano et al., 2017）。このような生態

を考慮すると、地層処分システムにおいてバイオフィルムは放射性核種の移行を遅延あるいは促

進の両方に影響を及ぼす可能性があり（Pedersen, 2005; Anderson et al., 2011）、地下環境にお

けるバイオフィルムの現存量と金属元素との相互作用について理解し、知見を拡充する必要があ

る。地下環境におけるバイオフィルムの研究については複数の報告例があるが（Ekendahl et al., 
1994; MacLean et al., 2007; Jägevall et al., 2011）、坑道掘削やボーリング孔掘削等の人為的な

影響を受けていない岩盤亀裂表面を対象としたバイオフィルムに関する直接的な観察例は報告さ

れていない。 
幌延URLを活用して、これまでに実施してきたバイオフィルム調査の中で、堆積岩内部におい

てバイオフィルムが形成されている可能性を示すデータが取得されてきた（日本原子力研究開発

機構, 2017）。そこで平成30年度は、幌延URLにおけるボーリング孔の中で、堆積岩岩盤内部に

バイオフィルム形成の可能性が示唆されているボーリング孔 07-140-M03孔を用いて、バイオフ

ィルムの形成領域（採水チューブ内、ボーリング孔孔壁、あるいは岩盤内部）を特定するために、

ボーリング孔からの採水バルブを開けた直後から地下水を連続的に採取した。採取した地下水及

びバイオフィルム試料について、化学成分・微量元素濃度、微生物現存量・種組成、メタゲノム

解析データを取得した。 
図3.4-9に地下水採取バルブ開放後からの流量の変化を示す。地下水流量は、採取開始から時間

の経過とともに低下し、開放3日後には、開放直後の1/2まで低下した。流量の実測値をもとに地

下水流量の変化量の式を求め、それをもとにバルブ開放後からの地下水排水量とボーリング孔採

水区間あたりの排水量比を算出した。ボーリング孔採水区間の容積は、117.75 Lとした。また、

各採取試料中の微生物細胞数を、直接計数法により計数した。各項目の結果を表3.4-4に、地下水

排水量に対する細胞数の変化を図3.4-10に示す。バルブ開放直後及び4.5時間後は、微生物数が多

く、特に4.5時間後の地下水中には、その他の試料と比較して一桁高い値の微生物数が存在してい

た。蛍光顕微鏡観察像から、この試料中には球菌、短稈菌、長桿菌等様々な形態の微生物細胞が

観察されたことから、微生物群集は多様な種で構成されており、バルブ閉鎖時に採水区間内に溜

まっていた地下水中あるいはボーリング孔壁で増殖したものが採取されたものと推察された。採

水区間容積分を排水した後、バルブ開放直後から数時間後と比較すると、細胞数は顕著に低下し、

その後ほぼ一定の値を示すとともに顕微鏡観察時の細胞形態も一様な球菌が観察された。さらに、

76時間後、採水区間容積を3.8倍以上排水した後の地下水中の細胞数は、それ以前のものと比較す

ると2倍程度増加しており、大量のEPSとともに一様な形態の球菌が観察された。また、DNA解析

結果から、76時間後の試料中では比較的SM1の割合が多くなっていることが示された（図3.4-11）。
これらの結果から、07-V140-M03孔で検出されたAltiarchaealesに近縁な種（SM1）は、天然の

堆積岩岩盤内部でバイオフィルムを形成していることが示唆された。SM1はバイオフィルムを形

成する種として報告されており（Henneberger et al., 2006）、これまでにドイツ、米国ユタ州の

クリスタルガイザーで採取される地下水等からも検出されている（Perras et al., 2014; Probst et 
al., 2014）。 
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図3.4-9 バルブ開放後の地下水流量の変化 

 
表 3.4-4 採取試料の日時、排水時間、排水量及び微生物細胞数 

Sampling date 
Depth 

(mbgl) 

Time for 

sampling 

(hours) 

Volume of 

groundwater 

drainage (L) 

Times of 

the volume 

in sampling 

section 

cell number 

(cells/ml) 

LOG cell 

number 

(cells/ml) 

STDEV 

(cells/ml) 

2014/10/14 10:30 140 0 0 0.00 621250 5.79 144087 

2014/10/14 15:00 140 4.5 35.1 0.30 1288125 6.11 160977 

2014/10/15 10:30 140 24 171.3 1.45 231563 5.36 22733 

2014/10/15 15:00 140 28.5 195.5 1.66 221607 5.35 12372 

2014/10/16 10:30 140 48 308.2 2.62 197250 5.30 10146 

2014/10/17 14:30 140 76 455.7 3.87 283594 5.45 27042 

1) 地下水排水量は、サンプリング時の地下水流量をもとに算出した。    

2) 区間容積を117.75 Lとして、区間容積あたりの排水量を算出した。    
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図3.4-10 地下水排水量に対する微生物数の変化 

 

  
図3.4-11 16S rRNA遺伝子に基づくバルブ開放後の0.2Fの微生物群集組成の変化 

 
幌延URLの堆積岩岩盤内で形成されているSM1の金属元素濃集能力を調べるために、細胞を
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の結果、微生物群集組成がバイオフィルムで主に構成されている0.2 µm以上の分画（以下、0.2F
と記す。）には、Cr, Fe, Ni, Cu, Zn, Mo, Sn, W, Pb, Ce, Nd, Gd, Th, Uが高濃度で濃集されてお
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度／地下水中の金属元素濃度）は、約2.1 × 101～1.5 × 102 m3/kgであることが示された（図3.4-
12）。0.2Fに濃集する元素の傾向は、これまでに調査した幌延URLにて採取されたバイオフィル

ムを対象とした分析結果と類似しており、さらに、東濃ウラン鉱床周辺の地下環境下で採取され

たバイオフィルムに濃集する元素の傾向とも一致していた（Amano et al., 2017）。一方で、DNA
解析結果から、微生物群集組成は、各バイオフィルム試料で異なる種組成を示していたことから、

バイオフィルムへの元素濃集は微生物群集組成に起因するものではなく、バイオフィルムの主要

な構成成分であるEPSが重要な役割を果たしていることが推察された。SEM-EDSの観察結果か

ら、本ボーリング孔から採取した地下水中にはSM1様細胞形態を有する微生物を優占とするバイ

オフィルムが観察されており（図3.4-13）、バイオフィルム中にはSi, Al, O, Na, Mgを主成分とす

る珪酸塩鉱物（図3.4-14）, Ca, Oを主成分とするカルサイト様鉱物、Fe, S, Cu等を主要構成成分

とする粒子が捕獲されていることが確認された。0.2F中の優占種であるSM1は、細胞表面から鉤

針状の形態をした突起状の糸のようなものを出してSM1の細胞間を連結させることが知られてい

る（Henneberger et al., 2006; Perras et al., 2014; Probst et al., 2014）。しかし、これらの鉱物

粒子は、バイオフィルムを構成するEPSやSM1細胞表面から出された突起物に絡まれ、しっかり

とトラップされている様子が観察されたことから、0.2Fで観察されたコロイド及び鉱物粒子は、

地下水中の浮遊物がSEM観察のための前処理の過程でバイオフィルムと一緒に捕集されたもの

ではなく、地下環境下でバイオフィルムにトラップされた状態で存在していたものと推測される。 
以上の結果から、バイオフィルムに元素が収着するメカニズムとして、まず微生物が固体に付

着してバイオフィルムを形成する過程でEPSが生成され、地下水中のコロイド状の鉱物粒子や溶

存イオンがEPSに収着する、あるいは物理的にトラップされ、さらにEPSにトラップされた鉄鉱

物や粘土鉱物粒子はSM1細胞表面から発生する突起物によってしっかりと捕獲される。その後、

バイオフィルム内のEPSやトラップされたコロイド・鉱物粒子に元素が収着するというメカニズ

ムが推察された（図3.4-15）。成熟したバイオフィルムのうち、大半はEPSで構成され、菌体が占

める割合は乾燥重量で1割程度であると言われている（Flemming and Wingender, 2010）。EPS
の成分はバイオフィルムを構成する微生物によって大きく異なるが、一般的に、水、細胞外多糖、

DNA、タンパク質が主要な構成成分として知られていることから、EPSに元素が収着される理由

としては、アミノ糖やタンパク質の中にある-NH3+等の陽イオン、ウロン酸やタンパク質の中にあ

る-COO-や-HPO4-などの陰イオン、芳香族アミノ酸や多糖類等が機能していると推察される

（Flemming, 1995; Flemming & Wingender, 2010）。しかしながら、バイオフィルムへの元素

濃集の選択性に関しては、バイオミネラリゼーションなどの微生物代謝が関与している可能性が

ある。例えば、硫酸還元菌は排水などに混入しているCr, Fe, Zn, Cu, Mo, Tc, As, Se, Au, Pb, Ni, 
Cd, Uを除去／濃縮し、ZnS, CdS, CuS, FeSなどの不溶性硫黄化合物の形態に変化させることが

報告されている（White & Gadd, 1998; 2000; Lloyd, 2003; Suzuki et al., 2002; Gadd, 2010）。

これらの元素は、本研究で0.2Fへの濃集が顕著に認められた種類と一致しており、幌延URLの地

下環境で明らかにされた0.2Fへの高濃度の元素濃集についても、微生物代謝が関与している可能

性がある。今後は、微生物代謝との関連を明らかにするために、ゲノムデータをより詳細に解析

することにより、バイオフィルム中に存在する微生物の代謝機能を推定するとともに、バイオフ

ィルム中の鉱物粒子の同定や原位置の化学条件に基づく地球化学計算を行い、鉱物との関連性に

関する考察を進める予定である。 
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図3.4-12 バイオフィルムが主な構成要素である画分への見かけの元素分配係数 

 
図3.4-13 0.2FのSEM観察像．a. SM1様の球状の形態をした微生物が細胞から突起物をお互いに

出している様子．この突起物を介して、細胞間が連結されていく．b.コロイド状の粒子がバイオフ

ィルムにトラップされ、細胞間だけでなくコロイド状粒子も突起物でトラップされている．c. 0.2F
で観察される細胞及びEPSを含むバイオフィルムとコロイド及び鉱物粒子．d. cの黄色四角で示さ

れた部分の拡大像．バイオフィルム中のEPS及びSM1細胞から出た突起物でコロイド及び鉱物粒

子がしっかりとトラップされている様子 
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図3.4-14 0.2FのSEM-EDSマッピング結果の例（図3.4-13 cの黄色点線で囲まれた領域を 
対象とした分析）カラーバーの単位は、cps (counts per second) 

 

 
図3.4-15 バイオフィルム形成から元素収着までのメカニズムの概念図 

 
  

付着

浮遊状態

岩盤の表面

バイオフィルムが成熟

微生物

成熟する過程で鉱物や
コロイド粒子をトラップ
→バイオフィルム内の
EPS, 鉱物, コロイドに元
素が収着
→バイオフィルム内の微
生物が元素を濃集

EPS

核種

コロイド

鉱物粒子

EPS

バイオフィルムから菌体が
脱離
環境状態の変化・炭素源
枯渇・代謝産物蓄積等に
起因
→浮遊状態へと移行

EPS

浮遊



3-90 

  成果と今後の課題 
核種移行への影響の観点から文献調査を行い、核種と微生物の相互作用反応について整理し、

室内試験を対象とした微生物と核種との相互作用に関する知見は数多く報告されているが、地下

環境を模擬した条件下で実施された試験や地下微生物を対象とした試験については知見が非常に

限られていることが確認された。したがって、地層処分システムにおける微生物の核種移行影響

について、信頼性の高い評価を行うためには、地下環境に生息する微生物を対象としてこれらの

相互作用に関する知見の拡充の重要性が挙げられた。核種移行への微生物影響を評価するために

は、微生物と核種の相互作用に関する理解を深めるだけでなく、地下環境における微生物の生息

形態（浮遊/付着）に関する評価手法の確立と原位置環境から取得した知見の拡充が極めて重要で

あると考える。また、バイオコロイドやバイオフィルムによる元素の収着や生息状況に関するデ

ータを取得し、バイオフィルムへの元素の濃集は微生物が生成するEPSや微生物代謝に起因する

可能性があることが示された。 
今後は、地下環境における微生物と核種の相互作用理解のために、ウランやセレン等の金属還

元反応と深い関わりがある硫黄あるいは鉄代謝について、地下環境から基礎的情報を収集すると

ともに、取得したデータに基づき核種移行への影響メカニズムを評価する予定である。 
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4. ニアフィールド性能の総合評価技術開発 
 
4.1  目的と 2 ヵ年の計画 
4.1.1  目的 
地層処分システムの性能評価では、ニアフィールドの長期挙動に影響を及ぼす可能性のある複

数の現象とこれらの相関関係の理解に基づき、ニアフィールド環境変遷を評価するとともに、こ

うしたニアフィールド環境変遷評価から得られる知見や情報を、核種移行の場の設定に反映させ

て核種移行挙動を評価する必要がある。人工バリア及び周辺の岩盤からなるニアフィールドにお

いては、熱的、水理学的、力学的及び化学的なプロセスが相互に影響を及ぼし合うことにより環

境条件が変遷するため、これらの多様なプロセスに関する個別のモデルによる評価だけでは不十

分となる可能性がある。 

こうした観点から、これらの個別のモデルを統合し、ニアフィールド環境の変遷及びそれを考

慮した核種移行挙動を解析することの可能な解析ツールを開発することを目的として、個別の現

象モデルを統合してニアフィールドの空間的・時間的な変遷を解析するためのシステムを構築す

る（サブタスク1において実施）とともに、このシステムの解析によって予測される場の変遷を

核種移行解析モデルへ適切に反映する手法を構築する（サブタスク2において実施）。 

 
4.1.2  2 ヵ年の計画 

サブタスク 1 について、平成 30 年度は、ニアフィールドにおける化学、水理、力学などの異

なる物理現象の連成効果（マルチフィジックス性と呼ぶ）、バリア材料間の界面などの局所的な領

域で生ずる相互作用などの現象とこれがニアフィールドシステムの挙動へ与える影響や間隙構造

など微視的スケールでの不均質性など（マルチスケール性と呼ぶ）を有する諸現象を対象に、ニ

アフィールドシステムの変遷を評価するために必要なスケール間や現象間の相互の関係を明らか

にする。そして、各研究分野において開発されている個別現象解析モデルや連成解析手法の最新

知見の調査を行い、これらの知見に基づき、様々な現象解析モデルを解析モデル間の連成のルー

ルに基づき解析をコントロールする機能などを有するプラットフォーム上に統合・連成させるた

めの研究開発アプローチを提案する。さらに、その研究アプローチに沿って、「緩衝材へのオーバ

ーパックの腐食影響」や「コンクリート埋め戻し材の鉄腐食膨張に伴うひび割れ」などのマルチ

フィジックス性とマルチスケール性の複合問題に対処できるニアフィールド複合現象解析システ

ム（先行事業「セメント材料影響評価技術高度化開発」（平成 23 年度～平成 26 年度）（日本原

子力研究開発機構, 2012；2013；2014a；2015a）及び「処分システム評価確証技術開発」（平成

25 年度～平成 29 年度）（日本原子力研究開発機構, 2014b；2015b；2016；2017；2018）で開

発）を最大限活用して、ニアフィールドの振る舞いが評価できる解析システムのプロトタイプの

構築に着手する。平成 31 年度は、プロトタイプを活用して試行的な解析を行い、その結果に基づ

き、核種移行パラメータや核種移行解析の前提条件への影響の分析・整理を通じた課題の抽出と

対処方策の提案を行う。 

サブタスク 2 については、平成 30 年度は、ニアフィールド条件の変化を設定するために必要

な、時間変化を考慮した地質環境モデルに関する最新知見や、ニアフィールドを対象として開発

されている現象解析モデルの最新知見を踏まえつつ、連成解析の結果を反映させて核種移行を評

価するための解析手順やデータ受け渡しなどのフレームワークの構築に着手する。平成 31 年度

は、上記の連成プラットフォームを利用した核種移行解析モデルを構築し、試行的な核種移行解

析を実施する。さらに、その試行結果に基づいた課題の抽出と、課題解決に向けた研究開発のア

プローチを提案する。 
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4.2  現象解析モデルの統合化技術の構築 
4.2.1  背景と目的 

本事業の先行事業である「処分システム評価確証技術開発」（平成25年度～平成29年度）では、

ニアフィールドのシステム変遷と核種移行解析の体系的評価技術として、ニアフィールドシステ

ム変遷に関する複合現象の解析とその現象解析結果に追随して核種移行解析を行う手法を開発し、

ニアフィールド複合現象評価手法、核種移行評価手法、共通モデル・シナリオ・データベース及

び成果の体系化手法をまとめたニアフィールド総合評価システムを構築した（日本原子力研究開

発機構，2016；2017；2018）。この先行事業の取り組みでは、個別モデルによる解析だけでは、

ニアフィールド全体性能への影響の把握が困難な現象として、主に「コンクリートでのひび割れ

の発生・進展問題」に着目し、プラットフォームを中核とするシステムの開発を実施した。これ

により、コンクリートのひび割れ発生・進展とその周囲の化学的変質などに係る局所スケールの

現象が、坑道全体スケールの挙動にどのような影響を及ぼすかという点に着目した化学－物質輸

送－力学連成解析が可能となった。このような解析では、4.1.2項で示した「マルチフィジックス

性」と「マルチスケール性」を有する諸現象を統合させることにより解析モデルが構築されてい

る点が特徴的である。 
しかしながら、当該システムで対象とする現象は、上記で示したコンクリートのひび割れ・進

展問題に限定されており、ニアフィールドで考慮する必要のある複合現象と、それが安全機能に

与える影響に関する情報の抽出とその分析・整理が十分に行われていない。また、システムで対

象とする現象が変わる場合には、個別現象モデルやそれらの統合・連成の構造なども変わる可能

性があることから、これらを反映したシステムの整備も不十分であると考えられる。 

そこで本節では、コンクリートにおけるひび割れの発生・進展問題に限らず、幅広い現象を対

象として、個別現象モデルを統合し、ニアフィールドの空間的・時間的な変遷を解析するシステ

ムを構築することを目的として、このようなシステムの開発に向けたアプローチを提案するとと

もに、これに基づき、システムのプロトタイプを構築した。本節ではこの検討の成果を示す。 

 
4.2.2  ニアフィールドの複合現象を評価するシステムの開発アプローチの提案 
個別現象のモデルを統合することによりニアフィールドの複合現象を評価するシステムでは、

先行事業で開発されたシステムと同様に、バリアシステムに使用される異種材料間の相互作用や

複数分野のプロセス群を複合的に考慮する必要のある現象（複合現象）を対象とすることが想定

される。このような現象は、本質的に、「マルチフィジックス性」と「マルチスケール性」を有す

る。平成 30 年度に開発するシステムで取り扱う現象の選定にあたり、このような現象から、バリ

ア構成要素の安全機能や核種移行挙動への影響が大きい現象を抽出していくことが必要である。

したがって、このような評価システムの開発には、個別のモデルを統合するボトムアップ的な視

点からの検討に加えて、地層処分システム全体の核種の閉じ込め性能（核種移行解析などにより

評価）からのトップダウン的な視点を取り入れて検討を進めていくものとした。本システムの開

発における現象解析モデルの統合化の構造を図 4.2-1 に示す。 
トップダウン的な視点からの検討としては、ニアフィールドを対象とする性能評価の感度解析

を行うことにより、重要性の高い安全機能を抽出するとともに、抽出された安全機能が、一定の

レベルで確実に担保されることを実証できるようにするために、これに関連する現象群を抽出し、

これらの複合現象を評価するうえで重点的に取り組むべき課題を設定することが必要である。ま

た、上記の課題に着目して、個別の現象理解の研究の優先度を判断するとともに、複合現象のシ

ミュレーションに必要な現象解析モデルの要件の抽出や適切なモデルの選定などを実施すること

が必要と考えられる。 



4-3 
 

他方、ボトムアップ的な検討としては、トップダウン的な検討により選定された現象解析モデ

ルを、「マルチフィジックス性」「マルチスケール性」の観点から集約・統合させるためのシステ

ムを開発していくことが挙げられる。ここで、先行事業では考慮されていなかったこととして、

処分場が建設される場所の地質環境条件の変遷（隆起・侵食、海水準変動、地震動による影響な

ど）とともにニアフィールドの状態が変化していく可能性が考えられる。そこで、上記の「マル

チフィジックス性」「マルチスケール性」の観点に加えて、このような地質環境条件などの外的な

要因による変化（ダイナミクス性と呼ぶ）を含む三つの観点から集約・統合させるためのシステ

ムを開発して、個別現象の理解促進のための研究で得られた知識やデータを活用しつつ、 ニアフ

ィールドの現実的な変遷を予測するとともに、その結果に基づき、核種移行の場を設定すること

が必要となる。さらに、複合現象評価システムによるシミュレーションの結果に基づき、設定し

た課題に対する達成度の評価や得られた課題の抽出などを行い、個別の現象解析モデル開発にフ

ィードバックしていくことも重要である。 
上記に示した現象解析モデルの統合化の構造に則って、ニアフィールドを対象とする性能評価

の感度解析によるトップダウン的な視点から重要性の高い安全機能を抽出し、これらの複合現象

を評価するうえで重点的に取り組むべき課題を設定するとともに、設定された課題のうち、緩衝

材の長期的変遷挙動にかかわる課題に着目して、「マルチフィジックス性」「マルチスケール性」

「ダイナミクス性」の観点から、システム構成の具体化に向けた検討を行った。以下では、この

検討の成果を「(1) ニアフィールド複合現象評価システムで対象とすべき課題の抽出」「(2) 緩衝

材の長期的変遷挙動の予測に向けたシステム構成の具体化」の順に示す。 
 

 
図 4.2-1 ニアフィールド性能の総合評価技術開発に向けたアプローチ概念図（再掲） 
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(1)  ニアフィールド複合現象評価システムで対象とすべき課題の抽出 
4.2.2 項の冒頭で示した検討の手順に従い、はじめに長期的安全確保上重要な安全機能を抽出

するため、第 2 次取りまとめ（核燃料サイクル開発機構，1999）と同様の核種移行解析モデルを

用いてケーススタディを実施した。具体的には、ガラス固化体からニアフィールド岩盤までの領

域を対象として、この領域における人工バリア及び天然バリアが有する多重の安全機能の一部も

しくは複数が失われた場合を想定したケーススタディを行った。このような状況は、現実的に起

こりうる状況を想定したものではなく、長期にわたる安全性を確保する上で重要な安全機能を相

対比較により抽出するために、敢えて、安全機能が失われる状況を想定していることに注意が必

要である。なお、核種溶解度制限の前提となる地下水水質の還元性については常に成立するもの

と仮定した。感度解析で対象とした安全機能を表 4.2-1 に示す。感度解析の結果から、重要な安

全機能の抽出を以下の二つの視点から行うこととした。 

 

 十分性…着目する安全機能（あるいはそれらの組み合わせ）が担保されれば、他の安全機能

の如何によらず全体として安全性を確保し得る。 

 必要性…着目する安全機能（あるいはそれらの組み合わせのいずれも）が失われる場合、他

のバリアで代替することはできず、大きな影響が生ずる可能性がある。 

 

表4.2-1 感度解析で対象とした安全機能 
対象とする 
安全機能 機能する場合の想定 安全機能が失われる 

場合の想定 備考 

オーバーパック 
閉じ込め性 

容器寿命 1,000 年 容器寿命 100 年＊ ＊制度的管理などを考慮して 100 年
を最短の閉じ込め期間と仮定 

ガラス固化体 
低浸出性 

溶解期間 70,000 年 溶解期間 7,000 年＊ ＊容器腐食膨張によるガラスの割れ
及び鉄と Si の共沈による溶解促進
などを考慮 

緩衝材止水性 緩衝材中は拡散場 緩衝材中は移流場 流量は EDZ1)を通過する地下水流量
と同等とし、同時に、核種収着性も
失われると仮定 

緩衝材 
コロイドろ過性 

コロイドは緩衝材外
部には移行しない 

核種は全てコロイド 
として岩盤に移行 

ガラス固化体からの調和溶解によ
る核種の放出率をコロイドとして
の岩盤への移行率の上限とし、同時
に、止水性と核種収着性も失われる
と仮定 

緩衝材核種収着性 直接処分第 1 次取り
まとめ 2)のレファレ
ンスケース 

全核種の 
収着分配係数𝐾𝐾𝑑𝑑 = 0 

緩衝材変質などにより実際に収着
分配係数（𝐾𝐾𝑑𝑑）が低下する事に加え、
データの不確実性に対する悲観的
想定が必要となる可能性を考慮 

EDZ1)流量制限 直接処分第 1 次取り
まとめ 2)のレファレ
ンスケース 

現実的に十分大きいと
考えられる流量＊ 

＊緩衝材止水性が機能している場合
は外側核種濃度 0 境界（EDZ1)流量
が無制限に大きい状況）、それ以外
はレファレンスの 100 倍と仮定 

ニアフィールド 
岩盤中移行遅延性 

直接処分第 1 次取り
まとめ 2)のレファレ
ンスケース* 

岩盤中の 
核種移行時間= 0＊ 

＊岩盤不均質性やセメント影響など
に起因する不確実性に対する悲観
的想定が必要となる可能性を考慮 

1) 掘削影響領域を意味する。 
2) 日本原子力研究開発機構（2015c） 
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 単独の安全機能に着目した感度解析結果の分析 

単独の安全機能に着目した場合の、その安全機能の必要性及び十分性の整理結果を、それぞれ

図4.2-2及び図4.2-3に示す。縦軸のフラックスは、表4.2-1で示した安全機能がすべて担保される

場合のフラックスで規格化された数値である。この結果から、必要性の観点からは「EDZ流量制

限」が失われるケースのフラックスが最も高く、相対的に最も重要性の高い安全機能となる結果

が得られた。また、十分性の観点からは「ニアフィールド岩盤中移行遅延」のフラックスが最も

低く抑えられ、相対的に最も重要性の高い安全機能となる結果が得られた。 

このうち「ニアフィールド岩盤中移行遅延」については、十分性の観点からは重要性が高いと

考えられたものの、必要性の観点からは、他の安全機能と比較して重要性が必ずしも高いとは言

えない。また、「EDZ流量制限」については、上記の感度解析では、人工バリアから放出した核

種が、EDZで岩盤中の地下水と瞬時に均質混合するものとして単純化したモデルが使用されてい

ることから、複合現象評価を行う観点で重要な課題として選定する前に、まずは個別現象モデル

開発として、EDZにおける地下水と核種の移行挙動に関する現象の理解に関する研究を進めると

ともに、それが適切に反映された移行モデルを構築することが必要と考えられる。また、EDZ流
量は、岩盤の透水性に影響を受けることから、表4.2-1の「安全機能が失われる場合の想定」で記

述した流量が大きい状況は、サイト選定で避けられる可能性が高い。こうした理由から、「EDZ
流量制限」については、これ以降の複合現象評価で重要となる課題の対象から除外した。 
上記で示した単独の安全機能に着目した分析では、十分性の観点からの「ニアフィールド岩盤

中移行遅延」の結果を除くと、重要性に大きな違いが生じる結果ではなかった。このことは、地

層処分システムが多重バリアとして構成されていることにも起因していると考えられ、単独の安

全機能のみが担保あるいは失われることで地層処分システム全体の性能が顕著に変化する可能性

は小さいことを示唆していると考えられる。 

 

 

図4.2-2 単独の安全機能の必要性の整理結果 
（図中の「NF」は「ニアフィールド」を示す） 
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図4.2-3 単独の安全機能の十分性の整理結果 
（図中の「NF」は「ニアフィールド」を示す） 

 

二つの安全機能の組み合わせに着目した感度解析結果の分析 

上記で示した通り、単独の安全機能が担保されるケースと失われるケースの分析結果では、一

部を除き、重要性に大きな違いが生じる結果ではなかったことから、任意の二つの安全機能の組

み合わせに着目して、これが同時に担保されるケースと失われるケースについても解析を行い、

結果の分析を行うものとした。二つの安全機能の組み合わせに着目した場合の、必要性及び十分

性の整理結果を図4.2-4及び図4.2-5にそれぞれ示す。縦軸のフラックスは、単独の安全機能の解析

結果と同様に、表4.2-1で示した安全機能がすべて担保される場合のフラックスで規格化された数

値である。 

必要性の観点からは、「EDZ流量制限」を除くと、上位から順に、「緩衝材コロイドろ過性」

「ニアフィールド岩盤中移行遅延」「緩衝材止水性」「オーバーパック閉じ込め性」「緩衝材核

種収着性」のいずれか二つの安全機能が失われるケースにおいて、フラックスが特に高い値を示

す傾向が認められたことから、これらの安全機能の重要性が特に高いと考えられた。また、十分

性の観点からは、「ニアフィールド岩盤中移行遅延」とそれ以外の安全機能が担保されるケース

において、フラックスが特に低い値を示す傾向が認められたことから、「ニアフィールド岩盤中

核種移行遅延」の安全機能の重要性が特に高いと考えられた。 
以上より、上記で抽出された五つの安全機能について、個別の現象モデルを統合化して複合現

象を評価する観点で重要となる評価課題の候補を表4.2-2に示すように整理した。 
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図4.2-4 二つの安全機能の組合せの必要性に関する重要性の整理結果 
（図中の「NF」は「ニアフィールド」を示す） 
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図4.2-5 二つの安全機能の組合せの十分性に関する重要性の整理結果 

（図中の「NF」は「ニアフィールド」を示す） 
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表4.2-2 個別の現象モデルを統合化して複合現象を評価する観点で重要と考えられる評価課題の候補の整理例 

課題 
着目すべき 

安全機能 
目標 重要度が高いと判断した理由 

閉鎖後過渡期の 

人工バリア挙動の予測 

オーバーパック 

閉じ込め性 

過渡期における人工バリアの変遷挙動の範囲

を予測して、オーバーパック寿命が千年以上と

なる腐食環境となり、Sr-90などの短半減期核

種が確実に閉じ込められることを示す。 

• 特に、「ニアフィールド岩盤中核種移行遅延」と

同時に安全機能が失われる場合には、核種の移

行フラックスが高く、必要性の観点から重要な

安全機能である。 

緩衝材の 

長期的変遷挙動の予測 

緩衝材止水性、 

コロイドろ過性、

核種収着性 

他のバリア材や岩盤・地下水との相互作用によ

る、閉鎖後長期における緩衝材の状態変遷を予

測し、緩衝材の止水性、コロイドろ過性及び核

種収着性が継続されることを示す。 

• 特に、「ニアフィールド岩盤中核種移行遅延」と

同時に安全機能が失われる場合には、核種の移

行フラックスが高く、必要性の観点から重要な

安全機能である。 

ニアフィールド岩盤中の

核種移行遅延の予測 

岩盤中の 

核種移行遅延 

岩盤中の核種移行場を現実的に想定した場合、

フラックスが顕著に低減されることを示す。 

• 特に、オーバーパックや緩衝材と同時に安全機

能が失われる場合には、核種の移行フラックス

が高く、必要性の観点から重要な安全機能であ

る。 

• 単独で安全機能が担保される場合でも、核種の

移行フラックスが低く抑えられ、十分性の観点

からも重要な完全機能である。 
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 以上に示した性能評価の感度解析の結果及びその分析により抽出された三つの課題を対象とし

て、ニアフィールドの複合現象を評価するシステムを構築するには、統合化に向けて必要となる

個別の現象モデル群やそれらを連携させる手法が十分に整備されている必要がある。 
閉鎖後過渡期の人工バリア挙動の予測については、2章で示しているように、オーバーパックの

閉じ込め性に着目して、孔食などの局在的な腐食の生起可能性を把握するための実験的検討など

が行われているものの、緩衝材との相互作用なども考慮した複合現象としての現実的な挙動を表

現するためのモデル間の連携手法の検討などは行われていない。また、岩盤を対象とする場合に

は、モデルやパラメータの値の不確実性が大きいことに加えて、サイトが確定していない段階で

は、岩盤に関する情報が限定的であるなどの理由により、より現実的な検討には、3章で示した核

種移行モデルの高度化の取り組みに加えて、実際のサイトのデータをいかに活用するかが問題と

なる。 

一方で、他のバリア材や岩盤・地下水との相互作用による緩衝材の長期的変遷挙動の予測につ

いては、先行事業である「セメント材料影響評価技術高度化開発」（平成23年度～平成26年度）

及び「処分システム評価確証技術開発」（平成25年度～平成29年度）において、緩衝材の状態の

変化に着目して、オーバーパックに使用される鉄や坑道支保などに使用されるセメント系材料と

の相互作用に関する現象解析モデルとその連携手法の検討が行われており（日本原子力研究開発

機構, 2014a；2015a；2016；2017；2018）、この成果を最大限活用することで、効率的にシステ

ムの開発を進めることが見込まれる。こうした観点から、上記で抽出された三つの課題のうち、

「緩衝材の長期的変遷挙動の予測」を優先的に取り組む課題としてシステム開発を進めるものと

した。 
 

(2)  緩衝材の長期的変遷挙動の予測に向けたシステム構成の具体化 
上記で示した「緩衝材の長期的変遷挙動の予測」の課題を対象として、「マルチフィジックス

性」、「マルチスケール性」及び「ダイナミクス性」の三つの観点から、ガラス固化体の地層処

分システムを対象として、関連する状態変遷のパターンを抽出するとともに、評価のためのシス

テム構成の具体化を試みた。 
 
1)  緩衝材の安全機能が失われる状態変遷パターンの抽出 

表 4.2-2 で示したように、緩衝材の変遷挙動を予測し、長期にわたって緩衝材の止水性やコロ

イドろ過性などの安全機能が担保されることを示すには、このような安全機能が失われる状態変

遷のパターンを具体化するとともに、その生起可能性を解析によって定量的に評価することが有

効であると考えられる。そこでまず、緩衝材を横断する領域において止水性やコロイドろ過性な

どの安全機能が失われる状況に至る状態変遷のパターンを抽出するために、このような悲観的な

状態変遷のパターンを含む複合的な現象相関の全体像をインフルエンスダイアグラムの形式で整

理した。次に、全体像の整理結果に基づき、このような状態変遷のパターンが生起するための分

岐点とそれを左右し得る条件を抽出するとともに、抽出された状態変遷のパターンを、バリア構

成要素の安全機能や核種の移行挙動への影響の観点からストーリーボードの形式で整理した。 
なお、本検討では、緩衝材の周囲にコンクリート支保が設置されている状態を想定し、再冠水

終了後において、コンクリート支保と、オーバーパックに使用される鉄材料との長期的な相互作

用などによって緩衝材の状態が時間の経過とともに著しく変化する可能性に着目して、状態変遷

パターンの抽出を試みた。ここで、状態変遷のパターンとは、着目している状況に至る状態変遷

の過程を意味する。 
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① 緩衝材における長期的な変遷の全体像の把握 

セメント系材料や鉄と緩衝材との間では多様な相互作用が生じ、これらが有機的に影響しあい

ながら全体として長期的な変質をもたらすと考えられる。このような変質現象は、変質の促進あ

るいは抑制の正負のフィードバックループを内包する非線形の連成現象であるとされる

（Metcalfe and Walker, 2004）。そこで、このような化学的現象、物質輸送現象及び力学的現象

に跨るフィードバックループを含む非線形挙動が起こり得る領域や現象相関のポイントを以下に

示すように明示しつつ、緩衝材の長期的な変遷の全体像をインフルエンスダイアグラムとして整

理した（図4.2-6参照）。 
 
 ガラス固化体の地層処分システムで、再冠水終了後において想定される、コンクリート支保、

緩衝材、炭素鋼オーバーパックにおける現象及びそれらの材料間相互作用を対象とした。 

 「ダイナミクス性」の観点から、地震動による影響を考慮した。 

 インフルエンスダイアグラムを作成する際は、上記の部材ごとに領域を分け、各々の領域に

おいて生起すると考えられる現象間の関連性について記載した。なお、緩衝材については、

外側（コンクリート支保との相互作用により状態が変化する部分）、内側（オーバーパック

との相互作用により状態が変化する部分）、それ以外の部分（緩衝材の本体に相当する箇所

で、少なくとも処分場閉鎖直後の段階では上記の相互作用による状態の変化が生じない部分）

では、現象相関などの特徴が異なると考えられることから、これら三か所に分けて記載した。 
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図 4.2-6 インフルエンスダイアグラムによる現象相関の整理結果
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② 緩衝材の安全機能が失われる状況に至る分岐点と状態変遷のパターンの抽出 
 図4.2-6のインフルエンスダイアグラムから、緩衝材を横断する領域において止水性やコロイドろ

過性などの安全機能が失われる状況に至る可能性を左右し得る複数の分岐点を抽出し、分岐が生じ

る現象と、分岐のどの方向に進行するかを左右する条件（分岐条件と呼ぶ）を書き込んだ分岐ダ

イアグラムを、コンクリート支保、緩衝材とコンクリート支保の境界及び緩衝材とオーバーパッ

クとの境界の三つの領域に分けて作成した。なお、コンクリート支保やオーバーパックとの境界

以外の緩衝材の領域における分岐については、境界領域における分岐の構造と共通であることか

ら、分岐ダイアグラムにおいては割愛した。 

コンクリート支保の変質挙動に関する分岐ダイアグラムを図 4.2-7 に示す。コンクリート支保

が岩盤中の亀裂を移行してきた地下水と接触することによって溶解し、セメント成分が緩衝材へ

移行する可能性を左右する分岐点として、Ca などのセメント成分の溶出とひび割れの発生を考

えた。 

前者については、図 4.2-6 のインフルエンスダイアグラムより、セメント溶出が促進されてい

く経路（セメント溶出促進ループと呼ぶ）と、逆に、溶出挙動が抑制されていく経路（セメント

溶出抑制ループと呼ぶ）に分岐することが考えられる。これらの分岐は、セメント成分が溶出し

た後に二次鉱物として沈殿する速度と、溶出した成分の移動速度の大小関係などによって、どち

らの経路に進むかが左右される可能性がある。後者については、コンクリートが割れた後に、割

れの内部を地下水が流れることで割れ面からセメント成分が溶出し続ける経路（セメント割れ・

溶出促進ループと呼ぶ）と、二次鉱物の沈殿により割れの内部が閉塞することで溶出挙動が抑制

されていく経路（割れの自己修復ループと呼ぶ）に分岐することが考えられる。この場合にも、

溶出した成分が二次鉱物として割れの内部に沈殿する速度と、溶出した成分の移動速度との大小

関係などによって、どちらの経路に進むかが左右される可能性がある。 
緩衝材外側の変質挙動に関する分岐ダイアグラムを図 4.2-8 に示す。上記で示した経路のいず

れかを辿り、コンクリート支保からアルカリ成分が緩衝材に移行してきた場合に、緩衝材とアル

カリの反応が継続的に進行する可能性を左右する分岐点として、緩衝材中のベントナイトに含ま

れる膨潤性粘土鉱物であるモンモリロナイトの溶解と、その後に二次鉱物が沈殿して境界層とし

て成長した後に、それが破壊される現象を考えた。 
前者については、モンモリロナイトの溶解が生じた後で、変質が促進される経路（緩衝材変質

促進ループと呼ぶ）と抑制される経路（緩衝材変質抑制ループと呼ぶ）に分岐されると考えられ、

上記のセメント成分の溶出と同様に、二次鉱物の沈殿速度と反応生成物の移動速度との大小関係

などによって、どちらの経路に進むかが左右される可能性がある。後者については、上記に示し

た二つの経路のうち「緩衝材変質抑制ループ」を辿り、コンクリート支保と緩衝材の境界領域で、

非膨潤な材料として二次鉱物が層状に成長し、これが脆性的な特性を有する場合に分岐点になり

得ると考えられる。地震動や、材料と地下水の反応などで発生したガスの蓄積による圧力などが

作用して、応力緩衝性を失った境界層が破壊された後に、変質が進展する経路（境界層破壊・再

生反復による変質継続ループ）と、二次鉱物の沈殿が優勢となり変質が抑制される経路（割れの

自己修復ループ）に分岐されると考えられる。この場合においても、二次鉱物の沈殿速度と反応

生成物の移動速度との大小関係などによって、どちらの経路に進むかが左右される可能性がある。 
緩衝材内側のオーバーパックとの境界領域における変質挙動に関する分岐ダイアグラムを図

4.2-9 に示す。この領域における特徴的な現象として、緩衝材がオーバーパックの鉄材料との相互

作用により変質する現象が挙げられる（例えば、2.3.1 項参照）。この場合においても、緩衝材と

コンクリート支保との境界領域と同様に、緩衝材の変質の促進／抑制の経路の分岐点が存在する

と考えられる。また、抑制する経路を辿る場合には、境界領域において非膨潤性の二次鉱物の沈
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殿が進展して脆性的な特性を有する境界層が形成されると、それが地震動やガス圧などにより破

壊された後で、「境界層破壊・再生反復による変質継続ループ」と「割れの自己修復ループ」の経

路に分岐される可能性があると考えられる。この場合の分岐条件も、コンクリート支保との境界

と同様である。 
上記の分岐ダイアグラムで示された、セメント影響による緩衝材の変質と鉄影響による変質が

緩衝材の内部に向けて進展し、両者の変質領域が連結されて大きな変質領域が形成されることに

よって、緩衝材の外側から廃棄体へ横断する領域で、止水性やコロイドろ過性などの安全機能が

失われる状況に至る可能性があると考えられる。 
 

 
図 4.2-7 コンクリート支保の変質挙動に関する分岐ダイアグラム 
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図 4.2-8 緩衝材とコンクリート支保の境界領域における変質挙動に関する分岐ダイアグラム 
 

 
図 4.2-9 緩衝材とオーバーパックの境界領域における変質挙動に関する分岐ダイアグラム 

 
これら分岐ダイアグラムでの整理結果を踏まえて、評価対象となる場や現象の概念を明確にす

ることを目的として、緩衝材の止水性とコロイドろ過性などの安全機能を維持する観点から、好

ましくない状況に至る状態変遷のパターンをストーリーボードの形式で整理した。この結果を図

4.2-10 に示す。岩盤中の亀裂を通して地下水が流入してコンクリート支保のセメントが溶出し、

それによる緩衝材の変質が進展するとともに、オーバーパックとの境界領域でも鉄との相互作用

によって変質が進展した結果、両者の変質領域が重なることで、横断的に安全機能が失われる状

況に至るものと考えた。 
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図 4.2-10 緩衝材を横断する領域で止水性やコロイドろ過性などの安全機能が失われる状況に至る状態変遷のパターンのストーリーボードによ

る整理結果（坑道断面のストーリーボードにおいて赤枠で表現している部分を拡大した図を併記する）
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2)  ニアフィールド複合現象評価システムの構成の具体化 
 4.2.2 項(2)の 1)で整理した状態変遷のパターンに至る諸条件で着目すべき特徴と対応する現象

解析モデルの要件を具体化するとともに、解析ツールの候補を選定した。また、それらを組み合

わせて解析を行うための連携手法の概念を構築した。 
 
① 個別モデルに必要な要件の抽出と候補となる解析ツールの選定 

緩衝材を横断する領域で止水性やコロイドろ過性などの安全機能が失われる状況に至る状態変

遷のパターンの生起可能性を定量的に把握するために個別モデルに求められる要件を抽出して整

理した。抽出された要件を表 4.2-3 に示す。「着目するプロセス」の欄に、ストーリーボードによ

る状態変遷のパターンで抽出された個別のプロセスを記載するとともに、4.2.2 項(2)の 1)で抽出

された、水理、力学及び化学－物質輸送に跨る正負のフィードバックループの分岐などを解析的

に表現するうえで、これらの個別モデルに求められる要件を、「マルチフィジックス性」、「マルチ

スケール性」、「ダイナミクス性」の観点から抽出して整理した。 
表4.2-3で示された要件を満足するモデルにより連成解析を行うには、二次元あるいは三次元的

な非対称性及び不均質性を表現できることが、全てのモデルに共通する要件として考慮する必要

があると考えられる。例えば、コンクリート支保の外側境界条件となる地下水水質が、地下水流

動の上流側（未反応の地下水に近い組成）と下流側（コンクリートとの反応生成物などを含む水

質）で異なると、緩衝材変質の程度も両者で異なる可能性がある。また、岩盤中の亀裂や、コン

クリート支保中のひび割れなどからの局所的な地下水の供給や、緩衝材ブロック間に隙間が存在

する場合などでは、材料の変質が不均質に生じる可能性があると考えられる（例えば、2.5.1項(3)
参照）。このような場合には、非対称性や不均質性に関する二次元あるいは三次元的な特徴とそ

の影響を、適切な解像度で取り扱うことの可能なモデルで解析を行うことが必要である。 
このような非対称性や不均質性に関する影響を考慮できる二次元の化学－物質輸送解析モデル

の例として、コンクリート支保領域を対象とするものを図4.2-11に、緩衝材とコンクリート支保

の境界領域を対象とするものを図4.2-12に示す。図4.2-11は、支保中に複数の割れが生じて複雑

な流路が生じた場合を想定しつつ、それらの割れが連結した主たる流路を一次元の化学－物質輸

送モデルとして近似的に表現したモデルと、マトリクス部における二次元の化学－物質輸送モデ

ルを統合した準二次元の化学－物質輸送モデルの概念を表している。また、図4.2-12は、上記の

流路を流れる高pH水をアルカリのソースタームとして、緩衝材中での化学－物質輸送を解析する

準二次元モデルの概念を表している。これらのモデルで解析を行うことにより、割れなどが連結

して地下水が選択的に移行する経路と、その周辺のマトリクス部分での変質及びそれによる拡散

場から移流場への変化などを二次元断面で表現することを想定している。 
上記により抽出された要件を備えた解析ツールの候補として、化学－物質輸送解析コードとし

ては、QPAC(Quintessa Ltd., 2013)やGarfield-CHEM（日本原子力研究開発機構，2018）など

が挙げられ、定常水理解析コードとしては、FEMWATER（Yeh, 1987；Lin et al., 1997）が挙げ

られる。また、力学解析コードとしては、MACBECE（三原ほか, 2010；平野ほか，2016；三原

ほか，2017；日本原子力研究開発機構，2018）やDEAFRAP（日本原子力研究開発機構，2018）
などが挙げられる。これらの解析コードについては、先行事業である「セメント材料影響評価技

術高度化開発」（平成23年度～平成26年度）及び「処分システム評価確証技術開発」（平成25年
度～平成29年度）において、「コンクリートでのひび割れの発生・進展問題」などのニアフィール

ドにおける複合現象の評価において活用された実績（日本原子力研究開発機構, 2014a；2015a；
2016；2017；2018）があり、緩衝材の状態変遷を対象とする評価においても活用できると考えら

れる。なお、上記の解析コードのうち、化学種の濃度勾配や割れの発生に応じて適切なメッシュ
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を自動的に作成できる、可変グリッド機能を有する化学－物質輸送解析コードであるGarfield-
CHEMと、粒状体個別要素法による力学解析コードであるDEAFRAPについては、コンクリート

や、変質した緩衝材において割れが発生するような、不連続な挙動を含む状態の変化を対象とす

るシミュレーションに適しており、ここで着目しているコンクリート支保と緩衝材の状態の変化

においても、これらの材料における割れの発生・進展を表現する場合には、有効な解析コードで

あると考えられる。 
但し、表4.2-3に示した要件のうち、地震動やガス圧によって、コンクリート支保などの脆性材

料で割れが発生する現象に関するダイナミクス性に属する要件については、これらの現象によっ

て生じる外力などを境界条件として与える必要がある。 
 

 

図4.2-11 ニアフィールド複合現象評価システムで扱う化学－物質輸送解析の概念モデルの例 
（コンクリート支保領域） 

 

 
図4.2-12 ニアフィールド複合現象評価システムで扱う化学－物質輸送解析の概念モデルの例 

（緩衝材とコンクリート支保の境界領域）
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表4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件(1/3) 
個別モデル 

（対象領域） 着目するプロセス マルチフィジックス性 
に関する要件 

マルチスケール性 
に関する要件 

ダイナミクス性 
に関する要件 

水理解析 
モデル 

（全領域） 

 セメント溶出成分（Ca, K, Na, OH など）
の支保割れ目（新たに生じた割れ目を含
む）あるいは変質部での移流 
 セメント溶出成分（Ca, K, Na, OH など）
の移流（緩衝材変質部） 
 地下水の廃棄体領域への流入 
 新たに生じた割れにおける移流 

 

 コンクリート固相化学組成の変化
に応じて、マトリクス間隙率の増
減や割れの閉塞・開口などを考慮
した透水係数（例えば、三原ほか, 
2003）及び割れ目の開口幅と透水
量係数の関係（例えば、Snow, 
1965）を規定する関係式が設定さ
れていること 
 緩衝材外側の化学－物質輸送解析
結果（モンモリロナイト含有率低
下など）を指標として変質部の透
水係数の上昇を表現する関係式
（例えば、伊藤・三原，2005）が
設定されていること 

 コンクリート支保内割れ目の透水量
係数及びコンクリート溶脱部や緩衝
材変質部の透水係数上昇といった微
視的構造変化を考慮して坑道スケー
ルの地下水流動場を推定できること 
 周辺岩盤の流動に関しては、卓越し
た流路となる岩盤亀裂を陽に表現可
能であること 

 保護的な境界変質
層の遮水性が期待
できる状況から変
質層破壊による流
動開始、あるいは
緩衝材中の外側変
質領域と内側変質
領域が重なった時
点での緩衝材を横
断する移流の開始
といった流動モー
ドの切り替わりに
対応可能であるこ
と 

力学解析 
モデル 

（全領域） 

 緩衝材膨潤及び膨潤性の相違による緩衝
材の密度変化（未変質部の膨潤と変質部
の圧縮） 
 緩衝材膨潤圧、地圧（偏圧）や地震動によ
るコンクリート支保割れ 
 緩衝材中の非膨潤性二次鉱物層の割れ 
 オーバーパックに使用される鉄の腐食膨
張 
 

 化学－物質輸送解析における鉄腐
食生成物層の体積と整合的にオー
バーパック腐食膨張の程度を表現
できること（例えば、日本原子力研
究開発機構，2016） 
 緩衝材の変質による層間陽イオン
の組成やモンモリロナイト含有率
などの変化に起因する膨潤性や剛
性などの力学特性の変化を定量的
に示す関係式が設定されているこ
と（例えば、奥津ほか，2005） 
 セメントの C/S 比低下によるコン
クリート支保の強度低下を考慮し
て（例えば、戸井田ほか，2005）、
割れの解析が可能であること 

 コンクリートの割れ、割れ目付近の
溶脱部の強度低下、二次鉱物による
割れ目の閉塞による強度変化などの
微視的な構造と整合的な平均的力学
パラメータを用いて坑道スケールの
力学解析が可能であること 
 坑道スケールの力学解析における応
力場の中でコンクリート支保や緩衝
材内側変質層の割れに関する局所的
な挙動を解析可能であること（日本
原子力研究開発機構，2015a；2016） 

 地震動やガス圧の
蓄積といった外力
を境界条件の切り
替えなどとして取
り扱い可能である
こと 
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表4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件(2/3) 
個別モデル 

（対象領域） 着目するプロセス マルチフィジックス性 
に関する要件 

マルチスケール性 
に関する要件 

ダイナミクス性 
に関する要件 

化学－物質輸送 
解析モデル 

（コンクリート
支保領域） 

 セメントの溶解（Ca, K, Na, OH な
どの溶出） 
 固相化学組成の変化（セメントの

C/S 比低下及び二次鉱物沈殿） 
 セメント溶出成分（Ca, K, Na, OH
など）のマトリクス拡散 

 コンクリート固相化学組成の変化に
応じて、マトリクス間隙率の増減や
割れの閉塞・開口などを考慮したマ
トリクス部の実効拡散係数の変化を
規定する関係式（例えば、Mihara 
and Sasaki, 2005）が設定できるこ
と 
 二次鉱物沈殿に関する反応速度式が
設定されていること。 
 上記の溶質の移動速度と二次鉱物沈
殿の反応速度のいずれが優勢である
かに関する情報を提供できること 

 割れなどによって透水性の上昇した
支保を通じた坑道スケールでの地下
水流動の流線に沿ったコンクリート
変質の進行を表現できること（セメ
ント溶出成分の大半は緩衝材に至ら
ず周辺岩盤に散逸する場合など） 
 移流の生ずる割れ目と拡散による溶
質移動が支配的となる近傍のマトリ
クス部とを明確に区分した局所的構
造を設定することにより、セメント
未変質部の間隙水組成と流動する割
れ目内の水との組成の違いを表現で
きること（支保内にセメントが残っ
ていても緩衝材に流入する水の pH
は低下している場合など） 

 二次鉱物沈殿によ
って閉塞した支保
内の割れ目が外力
やガス圧などによ
って再び開口する
という状態の切り
替わりを計算のリ
スタートなどによ
って取り扱い可能
であること 

 

化学－物質輸送 
解析モデル 

（緩衝材とコン
クリート支保 

との境界部分） 

 セメント溶出成分（Ca, K, Na, OH
など）の拡散（緩衝材未変質部） 
 モンモリロナイト及び他のベントナ
イト成分の溶解 
 固相化学組成の変化（モンモリロナ
イトなどの初期鉱物の含有率低下及
び二次鉱物沈殿） 
 モンモリロナイト溶解成分の拡散 
 

 変質部境界付近で二次鉱物が沈殿し
た場合にマトリクス間隙閉塞に伴う
拡散の低減による未変質部のモンモ
リロナイト溶解の抑制効果を表現で
きるようマトリクス間隙率と実効拡
散係数の関係式（例えば、Mihara 
and Sasaki, 2005）が設定できるこ
と 
 二次鉱物沈殿に関する反応速度式が
設定されていること。 
 上記の溶質の移動速度と二次鉱物沈
殿の反応速度のいずれが優勢である
かに関する情報を提供できること 

 セメント影響による変質に伴い透水
性の上昇した緩衝材外側領域も含め
た坑道スケールの地下水流動状況に
基づき移流による溶質移動を表現可
能であること 
 移流の生ずる緩衝材変質部と拡散支
配の未変質部との境界付近での二次
鉱物沈殿や間隙率変化などの微視的
な挙動も上記の坑道スケールと同時
に表現可能であること 

 二次鉱物沈殿によ
って閉塞した割れ
目が外力やガス圧
などによって再び
開口するという状
態の切り替わりを
計算のリスタート
などによって取り
扱い可能であるこ
と 
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表4.2-3 ニアフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件(3/3) 
個別モデル 

（対象領域） 着目するプロセス マルチフィジックス性 
に関する要件 

マルチスケール性 
に関する要件 

ダイナミクス性 
に関する要件 

化学－物質輸送 
解析モデル 

（緩衝材とオー
バーパックとの

境界部分） 

 還元環境での炭素鋼腐食 
 鉄腐食生成物層の形成（マグネタイ
トやシデライトなど） 
 余剰の溶存鉄イオンと水酸化物イオ
ンの拡散 
 モンモリロナイトなどの初期鉱物の
溶解 
 固相化学組成の変化（モンモリロナ
イトなどの初期鉱物の含有率低下及
び二次鉱物沈殿） 
 モンモリロナイト溶解成分の拡散 
 非膨潤性二次鉱物層の形成 

 

 生成する二次鉱物の種類（膨潤性、
脆性の有無など）に応じて鉄イオン
の拡散経路となるような割れが生成
するか否かを判断する基準が設定で
きること 
 割れが生ずる場合には、鋼製ワイヤ
を用いたベントナイト変質試験結果
（例えば、Milodowski et al., 2009）
や非膨潤性二次鉱物の割れに関する
力学解析結果などに基づき、割れ目
の開口幅や頻度などを設定できるこ
と 
 変質部境界付近で二次鉱物が沈殿し
た場合にマトリクス間隙閉塞に伴う
拡散の低減による未変質部のモンモ
リロナイト溶解の抑制効果を表現で
きるようマトリクス間隙率と実効拡
散係数の関係式（例えば、Mihara 
and Sasaki, 2005）が設定できるこ
と 
 二次鉱物沈殿に関する反応速度式が
設定されていること。 
 上記の溶質の移動速度と二次鉱物沈
殿の反応速度のいずれが優勢である
かに関する情報を提供できること 

 緩衝材-オーバーパック境界から拡
大する緩衝材変質部を包含するスケ
ールを解析対象領域とし得ること 
 非膨潤性二次鉱物の割れが生ずる場
合、割れにおける鉄イオンの比較的
速い拡散（例えば Milodowski et al., 
2009）とそれ以外の部位での遅い拡
散及び反応といった、微視的な挙動
を表現できること 

 二次鉱物沈殿によ
って閉塞した割れ
目が外力やガス圧
などによって再び
開口するという状
態の切り替わりを
計算のリスタート
などによって取り
扱い可能であるこ
と 
 鉄影響による緩衝
材内側変質領域と
外側影響領域が重
なった時点で、外
部からのセメント
影響を受けた地下
水の流入に伴う反
応問題に切り替え
可能であること 
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② ニアフィールド複合現象評価システムにおける解析コード間の連携構造の具体化 
上記①で抽出された解析コードを用いて力学、水理、化学－物質輸送の連成解析を行うため

のシステムの全体構成の概念を図4.2-13に示す。このような複数のモデルを連携しつつ解析を行

うシステムとして、先行事業「システム評価確証技術開発」（平成25年度～平成29年度）のニア

フィールド複合現象評価システムにおいて活用されたモデル連成フレームワークであるOpenMI
（OpenMI Association, 2015）を活用することが考えられる（日本原子力研究開発機構，

2018）。このシステムにおいては、個別解析コードは、それぞれについて専用に作成された、

Wrapperと呼ばれるインタフェイスを通じて、実行指示や共有データストレージ、パラメータ

授受などを管理する役割を持つソフトウェアに接続される。解析実行の際には、このような役割

を担うソフトウェアから各解析コードに対して、実行や停止といった実行指示命令の他、各モデ

ルへの入力情報などが送られる。そして、各個別解析コードからモデルの実行により得られた出

力データが送られ、集約される（日本原子力研究開発機構，2018）。 
このようなシステムとすることにより、それぞれの分野で独自に開発された、解析の対象とな

る領域・現象や手法の異なる種々の解析コードを適切に組み合わせて連携させることが容易とな

る。例えば、①で示したGarfield-CHEM及びDEAFRAPを連携させる場合では、コンクリート

などの脆性材料における割れの発生・進展と、割れにおける地下水の移行及びその近傍で変質が

進展する現象などの不連続かつマルチフィジックス性を有する現象を効果的にシミュレートする

ことが可能である（日本原子力研究開発機構，2018）。但し、割れなどの不連続な部分が生じ

ていない材料の変質や変形などをシミュレートする場合には、QPACやMACBECEなどの連続

体モデルにより計算を行う解析コードと組み合わせ、対象とする空間・時間の特徴の分布状況や

条件などに応じて、これらを柔軟に使い分けつつ計算を行うことが有効となる可能性がある。ま

た、個別の現象理解に関わる研究の進展などにより、関連する現象解析モデルの改良が図られた

場合でも、インタフェイスのみを改良することにより、柔軟にシステムを再構築することが可能

であると考えられる。 
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図 4.2-13 ニアフィールド複合現象評価の構成の概念 
（図中の「Wrapper」とは、OpenMI におけるインタフェイスを意味する（日本原子力研究開発

機構，2018）） 
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4.2.3  ニアフィールドの複合現象を評価するシステムのプロトタイプの構築 
 4.2.2 項で示したニアフィールドの複合現象を評価するシステムの開発アプローチとそれに沿

った具体例の検討結果に従い、4.2.2 項(2)で対象とされた「緩衝材を横断する領域において止水

性やコロイドろ過性などの安全機能が失われる状況に至る状態変遷のパターン」を対象課題とし

て、図 4.2-7～図 4.2-9 で示された、この状態変遷のパターンが生起する分岐条件や、生起した場

合の状態変化の進展速度などを定量的に評価できるシステムのプロトタイプの構築と試解析を試

みた。 
 
(1)  解析ツール間のインタフェイスの構築 
 4.2.2 項(2)で選定された解析ツールのうち FEMWATER、QPAC 及び MACBECE による連成

解析を行うことを想定して、ニアフィールド複合現象評価システムのプロトタイプを構築するも

のとした。これらの連携の全体構造を図 4.2-14 に、解析ツール間で受け渡されるパラメータの種

類を表 4.2-4 にそれぞれ示す。これらの解析ツールにより、解析ツール間で結果の数値情報をや

り取りしつつ、水理、化学－物質輸送、力学の連成解析を行うものとした。 
なお、4.2.2 項(2)で抽出されたモデルの要件で示されているように、マルチフィジックス性、

マルチスケール性及びダイナミクス性を有する複合現象を評価するには、非対称性及び不均質性

を考慮することが重要であることから、平成 30 年度においては、この点を優先してシステム開

発を進めるものとした。具体的には、非対称性及び不均質性を有する FEMWATER による水理解

析結果を QPAC に受け渡すインタフェイスと、その結果を MACBECE に受け渡すインタフェイ

ス（オーバーパックの鉄腐食膨張率を受け渡すインタフェイスを除く）及び MACBECE から

FEMWATER に受け渡すインタフェイスの構築を優先してシステム開発を行い、試解析において

その動作確認を行うものとした。 
 

表 4.2-4 解析ツール間で受け渡されるパラメータの種類 
No. From To 概要 交換パラメータ 
1 QPAC MACBECE QPAC の出力に基づき

MACBECE の各要素にお
けるモンモリロナイト含有
率などを指定 

• 間隙率 
• 交換性 Na 型率 
• スメクタイト部分密度 
• イオン当量濃度 

2 QPAC MACBECE QPAC の出力に応じてオー
バーパック腐食膨張率を指
定 

• 鉄腐食膨張率 

3 FEMWATER QPAC FEMWATER の出力に基づ
き QPAC の解析体系内の流
量を指定 

• QPAC 解析体系内の流量 

4 MACBECE QPAC MACBECE の出力に応じ
て QPAC の各要素における
密度変化を指定 

• （主に緩衝材の）変形及びこれ
に伴う密度変化 

5 MACBECE FEMWATER MACBECE の出力に応じ
て支保や緩衝材の透水係数
を指定 

• MACBECE で出力された透水係
数（1 の化学変質の情報も含めた
値） 

※本年度に構築したシステムでは、No.1, 3, 5 のインタフェイスを実装した。 
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図 4.2-14 解析ツール間の連携の全体構造 
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1)  水理解析モデルとインタフェイスの概要 
水理解析では、処分坑道に交差する高透水性の亀裂を含むニアフィールド岩盤から人工バリア

に流入する地下水の流れと、人工バリア内部での流速ベクトル場の変遷とを解析する必要がある。

4.2.2 項(2)で選定された化学－物質輸送解析コードである QPAC では、人工バリア内部での地下

水浸透流を解析することも可能であり、2)で後述する化学－物質輸送解析と弱連成によりデータ

をやり取りしつつ解析を行うことが可能である。しかし、QPAC は坑道外部の岩盤における地下

水流動を解析する機能は有していない。そこで、図 4.2-14 に示されるように、処分坑道周辺のニ

アフィールド岩盤を含む広範囲の領域の水理解析を FEMWATER で行い、人工バリアに流入す

る地下水量を算出した結果を QPAC に入力することにより、QPAC の二次元水理解析モデルを用

いて人工バリア内部の地下水浸透流を解析するものとした。具体的には、各コード間の連携時刻

ごとに FEMWATER の各部材（支保、緩衝材など）の有限要素の流速ベクトルを積算して上流

セルからの地下水の流入や下流側セルへの流出フラックスを算出するものとした。コンクリート

支保については、4.2.2 項(2)の概念モデル（図 4.2-11）で示されたように、ネットワーク上に発

達すると想定されるひび割れ中を移行する流路を、支保の周方向に平行な 1 本の割れ目による流

路として単純化して、この流路における物質輸送を移流として扱うものとし、多孔質媒体に対し

て算出される平均流量を透水量係数の比に応じてひび割れとマトリクス変質部に分配した。緩衝

材においても、以下で示す透水係数で流速ベクトルを算出することにより、変質が進行した領域

においては、移流による物質移行が考慮されるものとした。 
FEMWATER による水理解析については、人工バリア内部の状態の変化がニアフィールド岩盤

の地下水流動の挙動に及ぼす影響は小さいと考えられることから、人工バリア内の透水係数変化

量（局所的な変化量の最大値の下限あるいは変化量の空間的積分値の下限など）に関して予め基

準値を設け、それが該当する時点を連携時刻と見なして FEMWATER の解析をそれぞれスナッ

プショット的に実施して、QPAC へデータを受け渡すこととした。 
これらの水理解析で用いられる緩衝材の透水係数としては、伊藤・三原（2005）により報告さ

れている関係式を用いて、間隙率やモンモリロナイト含有率などを透水係数に換算した値を使用

するものとした。また、コンクリート支保のマトリクス部分の透水係数については、電気事業連

合会・核燃料サイクル開発機構（2005）及び三原ほか（2003）により報告されている関係式を用

いて、間隙率を透水係数に換算した値を使用するものとした。 
 
2)  化学－物質輸送解析モデルとインタフェイスの概要 
化学－物質輸送解析については、コンクリート支保及び緩衝材の境界領域ではセメントに由来

するアルカリとの反応を中心とする状態の変化が想定される。一方で、緩衝材とオーバーパック

の境界領域では、鉄の腐食により発生する鉄イオン及び水酸化物イオンとの反応を中心とする状

態の変化が想定される。これらの領域では、それぞれ異なる変質挙動が生じると考えられるため、

それぞれの領域を対象として、割れが連結した流路における一次元の物質輸送と、マトリクス部

における二次元の物質輸送を統合した準二次元の化学－物質輸送モデルを構築して解析を行うも

のとした。解析ツールとしては QPAC を使用した。これらの解析モデル間では、強連成によりデ

ータがやり取りされる。 
コンクリート領域及びコンクリートと緩衝材の境界領域の準二次元の化学－物質輸送解析モデ

ルの概念図を図 4.2-15 に、鉄－ベントナイト相互作用を考慮した緩衝材とオーバーパック境界領

域の準二次元の化学－物質輸送解析モデルの概念図を図 4.2-16 に、それぞれ示す。図 4.2-15 で

は、図 4.2-11 と図 4.2-12 の概念モデルの考え方に基づき、本来は支保中に形成され緩衝材とも

接する複雑な形状を呈すると想定されるネットワーク上の割れ目の流路を、支保と緩衝材の双方
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と接する 1 本の流路として近似的にモデル化した。これによってコンクリート支保に含まれるセ

メントの影響による地下水の組成の変化と、組成が変化した地下水が、緩衝材と接して流れる場

合の緩衝材に与える影響と、支保の溶解によるセメント影響水の組成変化とを表現するものとし

た。図 4.2-16 では、オーバーパックの腐食膨張などによって緩衝材変質領域に生じる複数の割れ

を、上記のコンクリート支保との境界におけるモデルと同様に、1 本の割れ目に近似した。ただ

し、コンクリート支保側から進展する緩衝材の変質が、この変質領域と重なるまでは、この領域

においては地下水の流れが生じることは想定せず、自由水中の拡散係数を与えることにより、鉄

イオンなどの拡散が促進されることを表現するものとした。 
物質輸送を解析するための人工バリア内部における流速ベクトルについては、1)で示した

QPAC の二次元水理解析モデルの解析結果をインプットとして使用するものとした。また、緩衝

材中の拡散については、要素ごとの間隙率とスメクタイト含有率を、既存の関係式（Mihara and 
Sasaki, 2005）によって算出した実効拡散係数を用いて計算するものとした。コンクリート支保

の拡散については、マトリクス部分に対しては、間隙率をパラメータとする既存の関係式（Mihara 
and Sasaki, 2005）によって算出した実効拡散係数を用いて計算し、図 4.2-16 で示した、変質部

で割れた部分に対しては、上記で示したように自由水中の拡散係数を与えて計算するものとした。 
 

 

図4.2-15 コンクリート領域及び緩衝材との境界領域を対象とする準二次元の化学－物質輸送解

析モデル 
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図4.2-16 緩衝材とオーバーパック境界領域を対象とする準二次元の化学－物質輸送解析モデル 
（紫の部分は、鉄イオンとの反応で変質した領域を表している。変質した領域のうち、割れの部

分には、自由水中と同等の実効拡散係数を、マトリクス部分には既存の関係式（Mihara and 
Sasaki, 2005）で求めた実効拡散係数を与えるものとした） 

 

3)  力学解析モデルとインタフェイスの概要 
 力学解析については、緩衝材の変形を扱う二次元弾粘塑性体モデル、コンクリート支保の変形

とひび割れの発生を扱う非線形弾性モデル及びオーバーパックの腐食膨張を扱う弾性体モデルに

より、これらの現象を同時に解析するものとした。解析ツールとしては MACBECE を使用した。

MACBECE での力学解析では、緩衝材については、表 4.2-4 に示すように、2)で示した QPAC に

よる化学－物質輸送解析により求められた間隙率、交換性 Na 型率、スメクタイト部分密度、イ

オン当量濃度をインプットとして剛性、強度、膨潤性などの力学特性を算出して力学解析を行う

ものとした。同様に、コンクリート支保については、QPAC による解析で求められた Ca 溶脱率

をインプットとして、剛性、強度などの力学特性を算出して力学解析を行うものとした。これら

のパラメータの授受については、化学変遷を考慮した MACBECE を活用した既往の解析（日本

原子力研究開発機構，2016）と同様に行うものとした。 
なお、本システムの開発では、4.2.2項で示したように、先行事業「システム評価確証技術開

発」で開発されたニアフィールド複合現象評価システムの開発環境として活用されたモデル連成

フレームワークであるOpenMIを活用するものとし、上記の1)、2)、3)で示した機能を持つイン

タフェイスプログラムの一部について、OpenMIにおいて個別モデル間のインタフェイスを担う

プログラムであるWrapperプログラムの仕様に基づき構築するものとした。 
 
(2)  試解析の実施 
 4.2.3 項(1)で構築したニアフィールド複合現象評価システムのプロトタイプの動作確認を目的

として、ガラス固化体の処分システムを対象とする体系を構築して試解析を実施した。4.2.2 項

(2)で抽出されたモデルの要件で示されているように、「マルチフィジックス性」、「マルチスケー

ル性」及び「ダイナミクス性」を有する複合現象を評価するには、非対称性及び不均質性を考慮

することが重要であることから、オーバーパックの周囲に配置される緩衝材と、その外側に配置

されるコンクリート支保及び周辺岩盤の円筒断面で構成される二次元の解析体系を構築して、水

理、力学、化学－物質輸送の連成解析を実施した。なお、この試解析では、簡略化のために図 4.2-
16 で示した鉄との境界部近傍の化学－物質輸送を考慮したモデルは含めていない。また、上記の
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不均質性の観点から、岩盤中に存在する亀裂が坑道に交差する状態をモデルで表し、そこを主た

る地下水の流路として地下水がコンクリート支保に流入するものとした。解析体系の例として、

FEMWATER の水理解析に用いる有限要素とダルシー流速の解析結果の例を図 4.2-17 に示す。

岩盤中で濃い赤で示されている部分は、ダルシー流速が大きく、坑道に交差している高透水性の

亀裂が存在する部分である。 
 試解析の結果の例として、QPAC による化学－物質輸送解析と坑道内部の水理解析及び

FEMWATER による岩盤を含むスケールでの水理解析とを連成させた場合の、緩衝材中のモンモ

リロナイトの密度の変化を図 4.2-18 に示す。岩盤中の亀裂が交差している領域を中心にモンモリ

ロナイトの溶解が進展する、不均質な変遷挙動が生じていることが確認できた。 
 

 
図 4.2-17 FEMWATER による水理解析に用いる有限要素（左）と 

ダルシー流速の解析結果の例（右） 
（点線は連成解析の対象領域を示す） 

 

 

図 4.2-18 連成解析の結果の例 
（FEMWATER と QPAC の連成解析で求められた緩衝材中のモンモリロナイトの密度の変化） 

（赤い矢印は岩盤の高透水性亀裂が坑道に交差している位置を示す） 
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4.2.4  成果と今後の課題 

平成 30年度においては、複数分野のプロセスを複合的に考慮する必要のある複合現象であり、

かつ、安全機能や核種移行への影響が大きい現象を幅広く抽出して、これを対象とする評価シス

テムを構築する研究開発アプローチを提案した。また、上記のアプローチに基づき、「緩衝材の長

期変遷挙動の予測」を優先的に取り組む課題として評価システムのプロトタイプを構築するとと

もに、これによる試解析を行った。その結果、ニアフィールド複合現象評価における連成解析で

想定している現象として、例えば、コンクリート支保のセメント影響を受けた地下水による緩衝

材の変質が進展する様子と、その変質が地下水の流動に依存して不均質に分布することなどを解

析できることが確認できた。 
今後は、平成 30 年度に構築されたプロトタイプを活用して、バリア材料に期待している安全

機能が劣化・喪失する可能性のある現象が発現する条件を定量的に分析することが必要であると

考えられる。具体的には、コンクリート支保やオーバーパックとの相互作用により緩衝材に期待

している安全機能が失われる状態変遷のパターンに着目して、この状態に至る分岐条件などを定

量的に評価することが必要と考えられる。このような分岐条件と、ニアフィールドの化学、水理

などの状態の時間的変遷や核種移行挙動に与える影響との相関関係などを分析することを通じて、

ニアフィールドの複合的な振る舞いを評価するためのシステム開発に向けた課題を抽出できると

期待される。 
また、平成 30 年度に抽出されたバリア構成要素の安全機能や核種移行挙動への影響が大きい

と考えられる現象のうち、閉鎖後過渡期における状態の変化及び人工バリアと岩盤の相互作用が

もたらす影響について、ニアフィールドの変遷を評価するために必要なスケール間や現象間の相

互の関係を明らかにすることが必要と考えられる。これにより、過渡期における状態の変化や人

工バリアと岩盤の相互作用が長期的なバリア構成要素の安全機能や核種移行挙動に与える影響を

評価することが可能なシステム開発に向けた課題を抽出できると期待される。 
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4.3 ニアフィールド核種移行評価技術の開発 
4.3.1 背景と目的 

4.2節で示したように、本事業の先行事業である「処分システム評価確証技術開発」（平成25年
度～平成29年度）では、ニアフィールドのシステム変遷と核種移行解析の体系的評価技術として、

ニアフィールドシステム変遷に関する複合現象の解析と、その現象解析結果に追随して核種移行

解析を行う手法を開発し、ニアフィールド複合現象評価手法、核種移行評価手法、共通モデル・

シナリオ・データベース及び成果の体系化手法をまとめたニアフィールド総合評価システムを構

築した。この先行事業の取り組みでは、個別モデルによる解析だけではニアフィールド全体性能

への影響の把握が困難な現象として、主に「コンクリートでのひび割れの発生・進展問題」に着

目し、プラットフォームを中核とするシステムの開発を実施した。 
ニアフィールドの場の状態を反映して核種移行評価を行う手法の開発については、ニアフィー

ルド複合現象解析モデルによって評価される過渡的な場の状況を捉えて、核種移行解析を行うこ

とのできる可変グリッド型の核種移行解析モデルGarfield-RNT (Grid adaptive refinement 
finite element discretisation-Radio Nuclides Transport) を開発してきた。これにより、コンク

リート支保などのセメント系材料におけるひび割れの発生・進展を中心とする、化学、水理及び

力学に跨る状態の変化と、それに追随して核種移行解析を行うことが可能となった。特に、緩衝

材を使用せずに、坑道内部のスペースをセメント系材料で充填する処分システムにおいては、こ

のようなひび割れにおける地下水の流れとそれに関連する変質挙動がバリアシステム全体の核種

の閉じ込め性能に大きな影響を及ぼし得ることから、このようなシステム開発の重要性が高いと

考えられた（日本原子力研究開発機構，2018）。 
しかしながら、上記で示した核種移行解析モデルは、対象とする問題がコンクリートのひび割

れ・進展問題に限定されており、ニアフィールドで考慮する必要のある様々な複合現象を対象と

した核種移行解析に適用することはできない。 
そこで本節では、4.2 節で示したニアフィールド複合現象評価システムで求められる連成解析

の結果を、核種移行解析モデルへ反映する手法における解析手順やデータ受け渡しなどのフレー

ムワークを検討した。そのため、ニアフィールド複合現象評価システムから求められる環境変遷

を、核種移行モデルによる解析に反映する手法の概念を整理し、これに基づき、化学、水理及び

力学に跨る状態の変化に追随して核種移行解析を行うモデルの要件と、核種移行解析で必要なイ

ンプットパラメータを抽出して整理した。なお、本検討では、4.2.3 項のニアフィールド複合現象

評価システムのプロトタイプと同様に、緩衝材を横断する領域において止水性やコロイドろ過性

などの安全機能が失われる状態の変遷パターンにおける核種移行挙動を解析することを想定した。

次項より、この検討の成果を示す。 
 
4.3.2 複合現象の評価結果を核種移行モデルの解析に反映する手法の概念 
緩衝材を横断する領域において止水性やコロイドろ過性などの安全機能が失われる状況におけ

る核種移行の概念を図 4.3-1 に示す。このような核種移行解析では、複合現象モデルで得られた

水理場や化学変質の時空間情報を、物質移行特性や核種移行遅延特性などの時空間情報に変換し

て解析を実施することが想定される。このような核種移行挙動は、例えば、多孔質媒体に近似し

た上で、次の式(4.3-1)に示す支配方程式で表現することが可能であると考えられる。 

 

 𝜃𝜃
𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

= ∇ ⋅
1

𝑅𝑅(𝜃𝜃) �𝐷𝐷𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒∇𝜕𝜕 − 𝒒𝒒𝜕𝜕� − 𝜃𝜃𝜃𝜃𝜕𝜕 (4.3-1) 
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ここで、𝜕𝜕 (mol/kg) は核種濃度、𝜃𝜃 (-) は間隙率、𝐷𝐷𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (m2/y) は実効拡散係数、𝒒𝒒 (m/y) はダル

シー流速ベクトル、𝜃𝜃 (y-1)は崩壊定数である。また、𝑅𝑅 (-) は遅延係数であり、𝐾𝐾𝑑𝑑 (m3/kg)は収着

分配係数、𝜌𝜌𝑑𝑑 (kg/m3)はバルクの乾燥密度を表すものとすると、次式(4.3-2)のように間隙率 𝜃𝜃 の
関数で表される。 

 

 𝑅𝑅(𝜃𝜃) = 1 +
𝜌𝜌𝑑𝑑
𝜃𝜃
𝐾𝐾𝑑𝑑 (4.3-2) 

 

複合現象モデルとの連成では、上記のパラメータのうち、溶解度や𝐾𝐾𝑑𝑑などの核種移行解析に特

有のパラメータについては、領域内に設定された各要素の物性タイプごとに設定可能であること、

かつ、地球化学的パラメータに依存して値の時間的な変化を設定できることが求められる。他方、

透水係数などの、複合現象評価と共通的な特性の変化については、複合現象モデルで得られた数

値情報をそのまま使用することで、整合的な取り扱いが容易になると考えられる。 
また、解析体系やメッシュの構造については、パラメータの変換の際に、時間方向について適

切な方法で補間を行うとともに、空間方向については化学－物質輸送解析の解像度（メッシュサ

イズ）に応じたパラメータ授受を行う必要があると考えられる。上記に示した溶解度や𝐾𝐾𝑑𝑑などの

核種移行パラメータは、4.3.3 項において後述するように、化学－物質輸送解析で求められる状態

変遷の指標（例えば、pH など）に依存して変化する可能性があるため、化学－物質輸送解析と共

通の解析メッシュを使用して核種移行解析を行うことが有効となる可能性があると考えられる。 

なお、上記で示した緩衝材を対象とする核種移行解析において、オーバーパックやコンクリー

ト支保との相互作用による状態の変化に限定せず、地質環境条件の変遷（隆起・侵食、海水準変

動、地震動による影響など）による影響についても考慮し、これらの時空間変化に追随した核種

移行解析を行うことが必要となる可能性がある。Noseck et al.（2014）では、ドイツのゴアレー

ベンにおける淡水系地下水と塩濃度の高い地下水が不均質に混在する状況を対象として、表面錯

体反応とイオン交換反応による収着モデルによって、これらの地下水条件に対応した𝐾𝐾𝑑𝑑の変動を

評価するアプローチ（Smart-𝐾𝐾𝑑𝑑アプローチと呼ばれる）により、核種移行解析を行っている。こ

のようなアプローチを参考として、オーバーパックやコンクリート支保との相互作用も考慮しつ

つ、地質環境条件の変遷に追随した核種移行解析を行うことが有効となる可能性がある。 
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図 4.3-1 緩衝材を横断する領域で安全機能が失われる場合の核種移行の概念 

 
4.3.3 複合現象解析との連携における核種移行解析モデルの要件とインプットパラメータの抽出 

セメントや鉄などとの相互作用の帰結として、長期的な時間スケールで緩衝材の安全機能が失

われる状態変遷のパターンにおいて生じる個々のプロセスが核種移行に与える影響を、関連する

文献の調査結果などを参考に抽出した。そして、抽出した情報に基づき、核種移行解析モデルに

具備すべき要件を整理した。また、その要件を備えた核種移行モデルと、ニアフィールド複合現

象評価システムとを連携する場合に必要となる、関連するパラメータなどの整理を行った。なお、

本検討では緩衝材中における核種移行のみを対象とし、コンクリート支保における核種移行及び

オーバーパックからの核種の放出については対象外とした。 
緩衝材とコンクリート支保との境界領域及び緩衝材とオーバーパックとの境界領域のそれぞれ

について、核種移行解析モデルに求められる要件を整理した結果を表 4.3-1 にまとめて示す。ニ

アフィールド複合現象評価システムの個別現象解析モデルの要件の整理表（表 4.2-3）で記述され

た個々のプロセスを核種移行に対する影響因子と考え、そこで想定された影響の有無や程度を定

量的に評価するうえで求められる要件とを対応付けて整理した。 
コンクリート支保及びオーバーパックとの境界近傍では、緩衝材中の pH が時間とともに変化

すると考えられる。この場合には、核種の溶解度及び緩衝材に対する𝐾𝐾𝑑𝑑が変化するとされる事例

（例えば、Ochs et al., 2016；三原, 2006；Baeyens et al., 2014；Tournassat et al., 2018）が存

在すること及び pH の変化を考慮して性能評価における核種移行パラメータとして溶解度及び𝐾𝐾𝑑𝑑
を設定した事例（例えば、日本原子力研究開発機構，2015）が存在することから、pH をパラメ

ータとして溶解度及び収着性の時空間的な変化を表現できることを、核種移行モデルに求められ

る要件として記述した。また、3.3.2 項に示したように、鉄イオンとの競合により核種の収着性は

変化する可能性があることから、オーバーパックとの境界近傍では、これによる収着性の時空間

的な変化を表現できることも要件として記述した。 
上記の高 pH 化に伴うモンモリロナイトの溶解及び二次鉱物の生成による固相の変化に対して
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は、間隙率及びモンモリロナイト含有率に応じて核種の実効拡散係数及び透水係数が変化するこ

とから、これらをパラメータとする経験式（例えば、Mihara and Sasaki，2005；伊藤・三原，

2005）が提案されている。そこで、間隙率やモンモリロナイト含有率などをパラメータとして実

効拡散係数の時空間的な変化を表現できることを要件として記述した。また、核種の収着特性に

ついては、モンモリロナイト含有率によって変化すると考えられることから、モンモリロナイト

含有率などをパラメータとして収着特性の変化を表現できることを要件として記述した。なお、

前項で示したように、複合現象評価と共通的な特性の変化については、複合現象モデルで得られ

た数値情報をそのまま使用することで、整合的な取り扱いが容易になると考えられることから、

透水係数の変化については、核種移行モデルの要件には含めず、複合現象評価で求められた地下

水の流速をインプットとして反映することなどにより、移流による核種移行を扱えることを要件

として記述した。また、コロイドによる移行が考慮できることも要件として記述した。 
上記の変質が進展して脆性的な材料に変化し、地震動などの影響によりこれが破壊されるよう

な状態の変化に対しても、上記と同様に、実効拡散係数の変化を扱えることと、移流場への変化

を扱えることを要件として記述した。また、さらに変質が進展して、緩衝材の外側境界からオー

バーパックまで横断する領域で移流場が形成される場合には、移流場での溶解度の考慮やコロイ

ドとしての核種移行が表現できることが必要となる可能性があることから、これらを要件として

記述した。 
人工バリアにおける複合現象を構成する個々のプロセスから要件として抽出されたパラメータ

の変化については、複合現象の評価と同様に、二次元あるいは三次元的な非対称性及び不均質性

を考慮することが必要と考えられる。これにより、4.2.2 項(1)で実施したような従来の核種移行

評価モデルでは扱うことが難しい現象（例えば、図 4.3-1 に示すような、部分的に緩衝材の止水

性・コロイドろ過性などの安全機能が失われる場合における、緩衝材での核種の遅延特性の空間

的不均質性及びその帰結として現れる核種移行挙動や岩盤への核種移行率の変化など）が核種移

行挙動に与える影響を解析によって定量的に評価できる可能性がある。 
以上の検討によって整理された核種移行モデルに対する要件に基づき、緩衝材における核種移

行解析で必要と考えられるインプットパラメータと、複合現象の評価で参照するパラメータの候

補を抽出し、これらの関係を整理した。この結果を表 4.3-2 に示す。 
今後は、上記で示した核種移行モデルの要件の整理結果と、核種移行パラメータを設定するう

えで参照すべき複合現象解析のパラメータの候補の整理結果などを踏まえて、サブタスク 1（4.2
節参照）で構築したニアフィールド複合現象評価システムを利用した核種移行解析モデルを構築

し、試行的な核種移行解析を実施することにより、緩衝材の長期的状態変遷のパターンにおける

場の状態に追随した核種移行評価の高度化に向けた課題の抽出と、抽出された課題の解決に向け

た研究開発のアプローチを検討していくことが必要である。 
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表 4.3-1 緩衝材を対象とした核種移行モデルに求められる要件（1/2） 
（コンクリート支保との相互作用に着目） 

着目するプロセス 核種移行に与える影響 核種移行モデルの要件 

● セメント溶出成分の輸送（供給）
に関するプロセス 

• セメント溶出成分（Ca, K, 
Na, OHなど）の拡散（緩衝
材未変質部） 

• セメント溶出成分（Ca, K, 
Na, OHなど）の移流（緩衝
材変質部） 

• pHの変化に伴う溶解度の変化 
• pHの変化に伴う収着性の変化 

• pHをパラメータとして溶解度の
変化を表現できること 

• pHをパラメータとして収着性の
変化を表現できること 

● モンモリロナイト溶解に関する
プロセス 

• モンモリロナイト及び他のベ
ントナイト成分の溶解 

• 固相化学組成の変化（モンモ
リロナイトなどの初期鉱物の
含有率低下及び二次鉱物沈
殿） 

• モンモリロナイト溶解成分の
拡散 

• 膨潤性の相違による緩衝材の
密度変化（未変質部の膨潤と
変質部の圧縮） 

• モンモリロナイト溶解に伴う収
着性の変化 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による拡散性の変化 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による透水性の変化 

• 上記の拡散性と透水性の変化に
伴う拡散場から移流場への変
化、コロイドによる移行 

• モンモリロナイト含有率などを
パラメータとして収着性の変化
を表現できること 

• 間隙率やモンモリロナイト含有
率などをパラメータとして核種
の拡散性の変化を表現できるこ
と 

• 透水性が上昇して移流場に変化
した場合に、移流による核種移
行を取り扱えること 

• コロイドとしての核種移行が表
現できること 

● 境界層の破壊に関するプロセス 
• コンクリート-緩衝材境界の保
護的変質層の破壊と再生の反
復 

 

• 境界層の破壊などによる拡散性
の変化 

• 境界層の破壊などによる透水性
の変化と、これによる拡散場か
ら移流場への変化、コロイドに
よる移行 

 

• 間隙率やモンモリロナイト含有
率などをパラメータとして拡散
性の変化を表現できること 

• 透水性が上昇して移流場に変化
した場合に、移流による核種移
行を取り扱えること 

• コロイドとしての核種移行が表
現できること 

【凡例】 
赤：化学に関するプロセス 
青：水理に関するプロセス 
緑：力学に関するプロセス 
黒：異種のプロセス間の相互作用 

 【凡例】 
赤：核種移行モデルで考慮すべき要

件 
青：複合現象の解析で考慮された要

件を引き継ぐ部分 
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表 4.3-1 緩衝材を対象とした核種移行モデルに求められる要件（2/2） 
（オーバーパックとの相互作用に着目） 

着目するプロセス 核種移行に与える影響 核種移行モデルの要件 

● 鉄腐食による鉄イオン溶出に関
するプロセス 

• 還元環境での炭素鋼腐食 
• 鉄腐食生成物層の形成（マグネ
タイトやシデライトなど） 

• 鉄腐食によるオーバーパック膨
張 

• 余剰の溶存鉄イオン及び水酸化
物イオンの拡散 

• 鉄腐食反応によるpHの変化に
伴う溶解度の変化 

• 鉄腐食反応によるpHの変化に
伴う収着性の変化 

• 鉄イオンと核種の競合による収
着性の変化 

• pHをパラメータとして溶解度
の変化を表現できること 

• pHをパラメータとして収着性
の変化を表現できること 

• 鉄イオンと核種の競合による
収着性の変化を表現できるこ
と 

● 鉄イオン、水酸化物イオンとベン
トナイトの反応に関するプロセ
ス 

• モンモリロナイトなどの初期鉱
物の溶解 

• 固相化学組成の変化（モンモリ
ロナイトなどの初期鉱物の含有
率低下及び二次鉱物沈殿） 

• モンモリロナイト溶解成分の拡
散 

• モンモリロナイト溶解に伴う収
着性の変化 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による拡散性の変化 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による透水性の変化 

• 上記の拡散性と透水性の変化に
伴う拡散場から移流場への変
化、コロイドによる移行 

• モンモリロナイト含有率など
をパラメータとして収着性の
変化を表現できること 

• 間隙率やモンモリロナイト含
有率などをパラメータとして
核種の拡散性の変化を表現で
きること 

• 透水性が上昇して移流場に変
化した場合に、移流による核
種移行を取り扱えること 

• コロイドとしての核種移行が
表現できること 

● 非膨潤性二次鉱物層形成に関す
るプロセス 

• 非膨潤性二次鉱物層の形成 
• 非膨潤性二次鉱物層の割れ 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による拡散性の変化 

• モンモリロナイト溶解、二次鉱
物の沈澱による透水性の変化 

• 上記の拡散性と透水性の変化に
伴う拡散場から移流場への変
化、コロイドによる移行 

• 間隙率やモンモリロナイト含
有率などをパラメータとして
拡散性の変化を表現できるこ
と 

• 透水性が上昇して移流場に変
化した場合に、移流による核
種移行を取り扱えること 

• コロイドとしての核種移行が
表現できること 

● 緩衝材領域を横断する移流に関
するプロセス 

• 地下水の廃棄体領域への流入 
 

• 移流場での核種溶解 
• 溶存形あるいはコロイドとして
の核種の移流による人工バリア
から外部への移行 

• 移流場での溶解度の変化を表
現できること 

• コロイドとしての核種移行が
表現できること 

【凡例】 
赤：化学に関するプロセス 
青：水理に関するプロセス 
緑：力学に関するプロセス 
黒：異種のプロセス間の相互作用 

 【凡例】 
赤：核種移行モデルで考慮すべき

要件 
青：複合現象の解析で考慮された

要件を引き継ぐ部分 
 

表 4.3-2 緩衝材を対象とする核種移行解析のインプットパラメータと複合現象評価で参照する

パラメータの候補 
核種移行解析で必要なパラメータ 複合現象解析で参照するパラメータの候補 

収着分配係数（𝐾𝐾𝑑𝑑） 
モンモリロナイト含有率 
pH 
鉄イオン濃度 

溶解度 pH 

実効拡散係数 間隙率 
モンモリロナイト含有率 

流速分布 複合現象の解析で求められる流速分布の情報をそのまま
使用する 
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4.3.4 成果と今後の課題 
4.3 節では、ニアフィールド複合現象評価システムから求められる環境変遷を、核種移行モデ

ルによる解析に反映する手法の概念を整理し、これに基づき、化学、水理及び力学に跨る状態の

変化に追随して核種移行解析を行うモデルの要件と、核種移行解析で必要なインプットパラメー

タを抽出して整理した。 
今後は、上記で示した核種移行モデルの要件の整理結果と、核種移行パラメータを設定するう

えで参照すべき複合現象解析のパラメータの候補の整理結果などを踏まえて、サブタスク 1（4.2
節参照）で構築した複合現象評価システムを利用した核種移行解析モデルを構築する。そして、

試行的な核種移行解析を通じて、緩衝材の長期的状態変遷のパターンにおける場の状態に追随し

た核種移行評価の高度化に向けた課題の抽出と、抽出された課題の解決に向けた研究開発のアプ

ローチを検討していくことが必要である。 
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  結言 
 
  平成30年度における主な成果 
本事業において、得られた主な成果を以下に記述する。 
 
2章「ニアフィールド環境変遷に係る個別評価技術の開発」では、オーバーパック、緩衝材、セ

メント系材料など複数の材料と岩盤から構成されるニアフィールドの状態変遷を評価する技術の

構築と、その技術の検証を目的に、5つのサブタスクを実施した。 
まず、「オーバーパックの腐食挙動評価」では、幌延URLにて実施されたオーバーパック腐食

試験の試験試料を活用し、模擬オーバーパックの腐食状況や微生物挙動を含めて緩衝材中の環境

条件に関する調査を行った。その結果、模擬オーバーパックは比較的酸化性の条件に置かれた時

期が存在するとともに、ケイ砂が模擬オーバーパックへ付着している状態の不均一な付着や一様

ではない様子や緩衝材の密度や飽和度の部位による違いによって不均一な腐食が生じうる条件で

あったことがわかった。また、環境条件による腐食への影響に関する知見の拡充を目的として、

炭酸ガス環境での腐食挙動に関するデータを拡充した。炭酸ガス環境での初期の腐食速度は炭酸

ガス濃度が高いほど大きいものの、長期的には保護性の高い炭酸鉄皮膜の形成によって腐食進展

はむしろ抑制される可能性のあることがわかった。今後は、原位置試験試料の調査、分析を進め、

不均一な腐食挙動とそのメカニズムを明らかにするとともに、模擬オーバーパックの腐食深さデ

ータ等に基づいて過渡状態における腐食深さの評価手法の妥当性の検証や高度化を検討する。ま

た、環境条件による腐食への影響に関し、原位置試験データや天然事例等も活用して緩衝材中の

THMCの特性や微生物挙動など環境条件に関する理解を進めつつ、これらの複合的な要因が関与

する系や環境条件の変化を伴う系での腐食データ、長期データ等を拡充することにより、長期的

な環境条件の変遷に対応した腐食挙動の評価を行うことも課題として挙げられる。 
次に、「緩衝材の変質挙動評価」では、幌延URLにおいて実施されたオーバーパック腐食試験

により取得した圧縮ベントナイト試料の分析から、炭素鋼製模擬オーバーパックの腐食により圧

縮ベントナイト中に移行したFeは、Ca、Mnとともに炭酸塩として存在している可能性を示した。

一方で、鉄共存下でモンモリロナイトの変質により生成すると考えられるサポナイト、緑泥石、

バーチェリンの存在は確認されず、モンモリロナイトの変質はほとんど生じていないことが推測

された。この結果は試料の概略的な分析に基づくものであり、今後TEM分析等でのより微少な領

域での変質鉱物生成の有無など、試料の詳細な分析を進める。また、緩衝材変質に関するナチュ

ラルアナログ事例に関する文献調査の結果、平成20年度以降の重要な事例として5件を抽出した。

今後、これらの事例のうちから重要と考えられる3件の事例について、モンモリロナイトの変質プ

ロセスの理解や、変質評価モデルによる長期変質挙動の予測結果の検証に活用可能な知見の抽出

を進める。さらに、緩衝材の基本特性に対するセメンテーションによる影響を評価する取り組み

の一環として、圧縮ベントナイトに対して実施されてきた既往の膨潤圧試験/透水試験手法を用い

て、山形県月布のベントナイト鉱床の原鉱石および再構成試料の膨潤圧と透水係数を測定した。

その結果、原鉱石の膨潤圧は圧縮ベントナイトよりも小さくなる傾向が示され、セメンテーショ

ンが膨潤圧を低下させる可能性があることがわかった。今後、ベントナイト試料の微視的な観察

等により詳細に分析し、セメンテーションと膨潤圧との関係に係るデータの取得を進めるととも

に、セメンテーションがベントナイトの応力緩衝性等の力学的特性に与える影響検討も進める。

さらに、モンモリロナイトの加速変質試験と分子動力学シミュレーション等の分析の結果から、

ベントナイトに含まれるモンモリロナイトの変質の進展には、そのモンモリロナイト構造中の層

電荷と層間陽イオン組成が影響を与える可能性があることが示された。モンモリロナイトの陽イ
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オン組成が、例えばMgやKに変わることで、モンモリロナイトから他の鉱物に変遷する可能性が

考えられる。 
第3に、「ニアフィールドTHMC連成挙動評価」では、FEBEXプロジェクトにおける原位置試

験データを対象としたTHM解析を実施し、岩盤からの地下水の浸潤によって緩衝材の水分飽和度

が上昇する一方で、ヒーター近傍で緩衝材が乾燥する様子など全体的な浸潤挙動の再現が可能で

あり、廃棄体横置き仕様および国産とは異なるベントナイトに対しても本解析モデルが温度環境

や浸潤挙動の評価に適用できることを確認した。一方、緩衝材の膨潤挙動については、施工時の

ベントナイトブロック間の隙間をモデルに考慮していないことの影響から実測された初期の膨潤

圧の変化を再現できないことが示された。今後は、より長期の評価を通じてTHM連成解析モデル

の適切性の確認を進める。また、海水系地下水環境下における緩衝材の浸潤解析を実施し、緩衝

材の間隙水化学を考慮した地球化学との連成解析によって、支保コンクリートを透過した高いカ

ルシウム濃度の地下水が、緩衝材中のモンモリロナイトのカルシウム型化に与える影響や、それ

による透水係数の変化などの緩衝材の特性に与える影響の可能性を示した。今後は、幌延地域の

地下水など高い塩分濃度の溶液を用いて緩衝材の浸潤試験を実施し、解析結果との比較を通じて

本手法の適切性を確認する。そして、幌延URLで実施されたオーバーパック腐食試験データを活

用したTHMC解析により、支保コンクリートの影響を含む海水系地下水環境下での連成挙動評価

の適切性を確認するとともに、それらの解析結果からオーバーパックの腐食挙動評価に必要とな

る緩衝材の間隙水組成や酸化電位などの情報を提示していく予定である。また、長期力学挙動解

析コードMACBECEに不飽和土の弾塑性構成モデルと水分特性曲線モデルを追加し、外部の水理

解析コードで計算した緩衝材内部の飽和度分布の時間変遷等の水理情報を入力して、過渡期の緩

衝材の力学挙動を解析する機能を追加するとともに、膨潤変形試験の再現解析により緩衝材の飽

和度上昇に伴う変形挙動を概ね再現できることを確認した。本検討でMACBECEに導入した不飽

和土の弾塑性構成モデルは、飽和時には飽和土の弾塑性構成モデルに帰着するため、不飽和状態

から飽和後の挙動までを連続的に取り扱うことが可能である。従って、MACBECEを用いれば処

分施設の各材料および周辺岩盤との力学的相互作用を過渡期から長期まで連続して評価すること

が可能となった。今後は、過渡期の緩衝材の力学挙動を解析した結果を、飽和後の初期状態とし

て使用した処分施設の長期力学挙動解析を実施し、過渡期の緩衝材の力学挙動が処分施設の長期

の力学挙動に与える影響を検討していく予定である。 
第4に「母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価」では、実際の地質環境に近いCO2の影響が

小さい還元環境下において、セメント-地下水-岩石の相互作用を把握するための室内試験を実施

し、方解石（CaCO3）がセメント表面や岩石表面に皮膜状に析出していること、セメント中のCa
の溶脱などの顕著な変質が観察されない、などの相互作用メカニズムの概念モデル化に資する知

見を得た。瑞浪の地下研究施設では坑道周辺の地下水のpHやCa濃度が経時的に変化しており、坑

道周辺の地下水流動の変化に依存してセメント-地下水-岩石の相互作用の影響が変化すると考え

られる。今後は、地下研究施設などの坑道周辺のスケールのセメント影響の評価に向けて、瑞浪

地下研究施設でグラウチング施工後10年程度経過した場所を対象とした試料の分析を進める。ま

た、亀裂性岩盤を対象とした母岩中アルカリプルームの反応輸送挙動モデルの高度化に向けて、

アルカリプルームと岩盤の相互作用に関するナチュラルアナログの検討事例や上記の原位置での

検討等を参考に、モデルの高度化に関する課題を幅広く抽出すると共に、抽出された課題の解決

に向けた予察的解析を実施した。今後は、地下水の流速や化学組成等のパラメータについて、鉱

物等の沈殿に伴う亀裂部の閉塞、閉塞部を迂回するような挙動、閉塞部の再溶解等がどのような

条件の組み合わせで起こるか等を把握するための検討を進めるとともに、坑道周辺のグラウトな

どを想定した条件などへの適用方法の検討など、ニアフィールド母岩を対象とした評価手法の高
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度化に向けた研究アプローチを提示する。 
最後に、「流出現象等を考慮した緩衝材の健全性評価」では、竪置きブロック方式の緩衝材の

定置から埋め戻しまでの期間を対象とした緩衝材の流出に対する工学的な対策として、ケイ砂を

孔壁と緩衝材ブロックの隙間に充填する方法を提示するとともに、室内試験によってケイ砂の隙

間充填が緩衝材の流出を抑制する効果があることを確認した。また、幌延URLの原位置での緩衝

材流出抑制の確認試験に向けて、試験孔への地下水湧水量等の環境条件を確認した。今後は、室

内試験により、期間、試験規模、注水量等の条件がケイ砂充填による緩衝材流出抑制効果に与え

る影響についてのデータを取得するとともに、原位置試験により緩衝材が流出するのを抑制する

効果の確認を進める。 
 
3章「ニアフィールド環境変遷を考慮した核種移行評価技術の開発」では、実際の地質環境の特

徴やニアフィールドシステムの長期環境変遷を考慮した核種移行評価を行うための個別現象モデ

ルやデータベースを、室内試験、地下研究施設での原位置試験等を通じて開発することを目的に、

3つのサブタスクを実施した。 
まず、「ニアフィールド岩盤中の核種移行評価技術の開発」では、グリムゼルの岩石のマトリ

クス部について、鉱物や間隙の不均質性を反映したモデルの改良を行い、その実測データへの適

用性を確認した。今後は、この手法をエスポやオンカロの岩石マトリクスの室内及び原位置試験

データへ適用し、その妥当性を確認していく。一方、グリムゼルの岩石のより複雑な割れ目を対

象として、数cmスケールの割れ目試料を用いて室内トレーサー試験を実施するとともに、その結

果へのモデルの適用性評価の結果から、割れ目内のガウジ層の収着・拡散への寄与等のより複雑

な割れ目の特徴が亀裂内の核種移行に影響を与えることを示した。また、実際の原位置環境でよ

り大きなスケールの割れ目を対象とした原位置試験によるモデルの高度化に向けて、グリムゼル

の原位置試験対象割れ目から採取された大型の岩石コア試料を用いて、割れ目性状分析や室内ト

レーサー試験を実施した。今後は、より複雑な割れ目性状の分析と、それらの収着・拡散特性の

把握を進め、核種移行モデルの改良と室内トレーサー試験結果に基づく適用性を確認する。堆積

岩については、幌延URLの稚内層の泥岩マトリクス部のNMR等による鉱物・間隙分析と核種拡散

データの取得を進めた。また、幌延URLの350 m坑道の稚内層の泥岩マトリクス部において地下

水塩濃度の異なる条件で実施された原位置拡散試験後の岩石試料のトレーサー濃度分析とモデル

解析を行い、Csの実効拡散係数と収着分配係数の間隙水塩濃度との明瞭な相関を原位置で確認し

た。今後は、幌延の泥岩マトリクス中の核種移行モデルの鉱物・間隙特性を反映した改良と、異

方性や塩濃度影響を含む原位置試験データの拡充とそれらへの適用を通じたモデルの妥当性確認

を進める。さらに、堆積岩の割れ目中の核種移行挙動評価については、幌延URLの割れ目を対象

としたトレーサー試験後に、周辺部から採取した割れ目表面のCs等のトレーサー分布を分析した

結果、割れ目に沿ったトレーサーの不均質な移行経路を示唆する情報を得ることができた。今後

は、複数の移行経路や不均質な流れ場等を考慮した核種移行モデルの改良とその適用性について

検討する。地質環境の長期変遷が核種移行に与える影響や、空間的なアップスケールの影響を取

り扱い可能な核種移行解析手法については、割れ目表面変質層、収着の不可逆性、酸化還元環境

の変化等の精緻な取り扱いが可能な解析手法と、パラメータの時空間変化の取り扱いが可能な簡

易な解析手法とを組み合わせた核種移行解析手法を検討し、隆起シナリオを事例に解析を試行し

た。また、幌延URLの既存データを活用した地質環境の長期変遷等を考慮したナチュラルトレー

サーの評価手法について、反応性トレーサーの事例として利用可能なNa等の反応性トレーサーの

データセット、鉱物イオン交換反応や黄鉄鉱の酸化反応など着目すべき反応を抽出した。今後は、

核種移行の現象理解と地質環境の長期環境変遷を考慮可能な核種移行解析手法の構築と、ナチュ
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ラルトレーサー等の情報に活用した核種移行解析手法の妥当性の確認を進める。 
次に「システム変遷等を考慮した核種移行解析モデル/データベースの整備」では、鉄共存系で

の核種移行影響評価として、これまでに取得したFe(II)のモンモリロナイトへの分配係数に基づ

き、鉄イオンによるモンモリロナイト中の表面錯体サイト飽和挙動を評価した。その結果、鉄腐

食生成物固相の溶解度と表面錯体サイト飽和度の関係を整理し、収着競合が起こる可能性のある

pH領域を示した。また、鉄腐食生成物によるSe2-の保持挙動評価のため、Fe(II)鉱物へのSe2-の取

り込み挙動及び結晶化に伴うSe2-の保持挙動の変化をバッチ共沈試験により調査し、初期pHが中

性の場合、最終的にマグネタイトとともにフェロセライト（FeSe2）としてSeの取り込みが生じる

ことを確認した。今後は、鉄イオンにより収着サイトが飽和するpH領域での3-6価核種の収着競

合データの拡充と収着モデルパラメータの導出や、多様な条件でのFe(II)鉱物へのSeの取り込み

データの取得、EXAFS等の分光学的手法を適用したFe鉱物へのSe取り込み形態の解明を進める。

セメント共存系での緩衝材中の核種移行に重大な影響を与える因子として、モンモリロナイトの

Ca型化に伴う間隙構造変化とコロイドフィルトレーション機構への影響を抽出し、圧縮Ca型モン

モリロナイト中のデンドリマーコロイド（直径約5.7 nm）の拡散データを、異なる乾燥密度や塩

濃度条件で取得した。その結果、乾燥密度1.2 Mg/m3以下の条件ではCa型モンモリロナイトから

のコロイドが破過することを確認し、コロイドの実効拡散係数が乾燥密度や塩濃度条件に依存し

て変化することを示すデータを得た。今後は、より高密度条件でのコロイド移行・フィルトレー

ションデータの拡充と、これまでに取得してきたCa型（及びNa型）の間隙構造や核種移行特性の

環境条件依存性とも関連付けたコロイド移行特性の評価を進める。セメント系材料が岩石中の核

種移行へ与える影響として、高アルカリ間隙水が収着挙動に与える影響、二次鉱物への収着・共

沈や、二次鉱物によるマトリクス拡散の阻害等に着目し、グリムゼル試験場や幌延URLなどの原

位置においてセメントと岩石の相互作用が生じていると考えられるセメント－岩石接触試料の界

面の変質状況に関する分析に着手した。今後は、グリムゼル試験場や幌延URLの試料の分析を進

め、「母岩中アルカリプルーム反応輸送挙動評価」の成果を活用したセメントによる岩石中の移

行経路の変遷評価とともに、そのような環境変遷が収着特性に与える影響を評価する手法を構築

する。高炭酸条件下での核種移行モデルの開発としては、幌延URLの岩石・地下水条件において

炭酸錯体等の影響が顕在化する核種と、炭酸影響データが不足する条件を抽出し、炭酸条件等を

制御した岩石中の核種移行データの取得手法を整備しつつ、Am及びThのイライトへの収着デー

タの取得を実施した。その結果、炭酸共存による収着分配係数の低下と三元錯体形成を考慮する

必要性を確認した。また、分子動力学計算を行う、U(VI)やNp(V)の炭酸錯体の粘土鉱物層間への

アクセス性評価、第一原理計算による粘土鉱物エッジへの収着評価など、拡散・収着モデルを裏

付ける知見を得た。今後は、高炭酸条件での核種収着、拡散データの拡充に加え、先端的な分析

技術や計算科学技術によるメカニズムに関する知見を取得しつつ、高炭酸条件へ適用可能な核種

移評価モデルと課題を提示する。 
最後に、「有機物・微生物の影響評価技術の開発」では、腐食物質とIV価金属イオンとの錯生

成データを文献から収集し、その化学量論解析からNICA-Donnanモデルに適用可能な腐植物質

とIV価核種との錯生成データを抽出した。そして、そのデータへのNICA-Donnanモデルの当ては

めから、モデルパラメータ値を取得した。また、FFF-ICP-MS法を用いて、Zr(IV)と幌延の深部地

下水から分離・精製したフルボ酸との錯生成データを取得し、そのデータへのNICA-Donnanモデ

ルの当てはめから、モデルパラメータ値を取得した。さらに、核種、有機物、岩石、地下水条件を

念頭に、二元系モデルの加成則性、瞬時平衡と可逆性について、文献調査を実施し、有機物-岩相

互作用モデルの構築、核種-有機物二元系における核種脱離に関わるデータ拡充の必要性を確認し

た。今後は、IV価核種と天然有機物との錯生成データ取得手法の開発とその錯生成反応機構の把
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握、および、核種-天然有機物-岩三元系における核種収着モデルの開発に向けた、二元系相互作用

データの取得を進める。微生物が核種移行挙動へ与える影響については、文献情報に基づき核種

と微生物の相互作用反応について整理した上で、地下微生物の生態等の知見を拡充することの重

要性を示した。そして、幌延URLの深度140 mの坑道から削孔されたボーリング孔から採取した

地下水に対し、微生物をγ線滅菌し、無機/有機コロイドへの希土類元素の収着データを取得し、そ

れに基づいて地下水中のバイオコロイドへの希土類元素の分配係数を得た。さらに、幌延URLの
ボーリング孔から地下水を連続的に採取し、化学成分・微量元素濃度、微生物現存量・種組成デ

ータを取得した。そして、顕微鏡観察、細胞計数、DNA解析結果等から岩盤内部において形成し

たバイオフィルムであることを確認するとともに、バイオフィルムが主な構成要素である分画中

の元素分析結果からCr、Fe、Ni、Cu、Zn、Mo、Sn、W、Pb、Ce、Nd、Gd、Th、U等が高濃度

で濃集されていることを確認した。これらの元素の濃集は主に細胞外高分子物質（EPS）と微生

物代謝に起因している可能性があることを示した。今後は、上記で取得したバイオコロイドやバ

イオフィルムへの元素収着データをもとに、微生物による核種の収着や微生物の代謝による核種

の取り込み等を含む核種移行への影響メカニズムの評価を進め、これらを反映した微生物の核種

移行への影響評価手法を提示する予定である。 
 
4章「ニアフィールド性能の総合評価技術開発」では、個別現象モデルを統合してニアフィール

ドの空間的・時間的な変遷を解析するシステムの構築と、時間変化を考慮した地質環境モデルや

ニアフィールドを対象とした連成解析の結果を核種移行解析モデルへ反映する手法の構築を目的

に、2つのサブタスクを実施した。 
まず、「現象解析モデルの統合化技術の構築」では、ニアフィールド複合現象を評価するシス

テムの開発アプローチとして、バリア構成要素の安全機能や核種移行挙動への影響というトップ

ダウンの視点と、既存の個別モデルの統合というボトムアップという視点の双方の視点からの検

討の必要性を示した。そして、そのアプローチに沿った具体的な検討として、性能評価の感度解

析による重要な安全機能の抽出結果と、既存の個別現象モデル開発の「現状と課題」に関する情

報の集約結果から、「緩衝材の長期的変遷挙動の予測」を優先的に取り組む課題として設定した。

さらに、緩衝材で生じる現象とその相互作用のうち、「緩衝材を横断する領域において止水性及

びコロイドろ過性等の安全機能が失われる状況に至る状態変遷のパターン」を含む複合的な現象

をストーリーボード形式で整理した上で、解析手法の具体化として個々の現象モデルの要件の抽

出と個別現象モデル間の連成の構造を示した。そして、個々のモデル間で連携して解析が可能な

ツール間のインタフェイスを整備して、ストーリーボードで示した状態変遷のパターンが生起す

る分岐条件や、生起した場合の状態変化の進展速度等を定量的に評価できるシステムのプロトタ

イプを構築した。今後は、構築したプロトタイプを活用して、緩衝材に期待している安全機能が

失われる状態に至る分岐条件等を定量的に評価するための感度解析を通じて、ニアフィールドの

複合的な振る舞いを評価するためのシステム開発に向けた課題抽出を進める。 
次に「ニアフィールドシステム核種移行評価技術の開発」では、上記で抽出された緩衝材の長

期的変遷のパターンにおいて重要と考えられたプロセスが核種移行に与える影響を抽出するとと

もに、核種移行解析モデルに具備すべき要件を抽出した。そして、その要件を備えた核種移行モ

デルによる解析とニアフィールド複合現象評価システムとを連携する場合に、両者の対応関係に

基づき、核種移行解析で必要なインプットパラメータを抽出した。今後は、構築した複合現象評

価システムを利用した核種移行解析モデルを構築して試行的な核種移行解析を実施するとともに、

その試行結果に基づいた課題の抽出と、課題解決に向けた研究開発のアプローチを提案する。 
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  おわりに 
本報告書は、平成30年度高レベル放射性廃棄物等の地層処分に関する技術開発事業（ニアフィ

ールドシステム評価確証技術開発）として、資源エネルギー庁から原子力機構と原環センターが

受託し、地層処分事業における概要調査から精密調査段階に有用となる調査・評価技術を開発す

ることを目的として実施した技術開発の成果を取りまとめたものである。地層処分が安全で信頼

に足るものとして社会に受け入れられるものとするために本事業の成果が活用され、地層処分シ

ステムが、ステークホルダーにとってより納得のいくものとなることを期待している。 
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