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研究成果の概要（和文）：高レベル放射性廃棄物地層処分の安全評価のための基礎研究として、

地層処分で期待されるバリア材（ベントナイトおよび堆積岩）のメゾスコピック構造を、X 線

回折、X線マイクロ CT 観察、μ-PIXE 分析の結果に基づいて検討した。また、バリア性能に及

ぼすメゾスコピック構造の影響を検討するため、バリア材のバリア性能、すなわち透水係数、

放射性核種の拡散係数、放射性核種の収着係数を評価した。 

 

研究成果の概要（英文）：As a fundamental study for the safety assessment of the geological 
disposal of high-level radioactive waste, the mesoscopic structures of the expected barrier 
materials (bentonite and sedimentary rock) were characterized by X-ray diffraction 
analysis, X-ray micro CT observation and μ-PIXE analysis.  The hydraulic conductivity, 
diffusivity, and distribution coefficient of radioactive tracers were determined as indicators 
in order to relate the barrier performance to the mesoscopic structures. 
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１．研究開始当初の背景 
 高レベル放射性廃棄物の地層処分では、緩
衝材として用いられる圧縮した粘土（ベント
ナイト）が人工バリアの一つとして、また処
分場の母岩が天然のバリアとして機能する
ことで、放射性核種の生物圏への移行が遅延
され、超長期の安全性が高められる。従って、
放射性廃棄物処分の安全評価を行う上で、こ
うしたバリア材の諸性能、とくにそこでの物
質移行、すなわち放射性核種の拡散や収着挙
動ならびに透水挙動を把握する必要がある。 

 物質移行挙動は、媒体の構造に大きく依存
する。このため、バリア材料に対して、結晶
構造を始めとした微視的（ナノスケールの）
構造が詳しく調べられてきた。また、巨視的
には、バリア材が多孔質媒体（あるいは亀裂
媒体）であるとして、そこでの物質輸送モデ
ルが検討されてきた。しかし、そうしたモデ
ルは必ずしも十分に実際の物質輸送現象を
再現できていない。これは、物質輸送に大き
な影響を及ぼすと推定される、微視的体系か
ら巨視的体系の中間に位置するメゾスコピ
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ック領域（数ナノから数ミクロンサイズの領
域）の構造のその場観察が困難で、十分な理
解に至っていないことが一因と考えられる。
また、地下処分環境下での微生物活動や炭素
鋼製の放射性廃棄物容器の腐食反応などに
伴ってバリア材が変質することなども、その
理解を妨げる要因となっている。従って、こ
うした問題を解決するためには、最先端の技
術を含む様々な手法で、メゾスコピック構造
に関する情報を入手し、拡散や透水、あるい
は収着現象との関連を多角的に議論する必
要がある。 
 
２．研究の目的 
 本研究で研究対象としたのは、堆積岩、ベ
ントナイトおよび変質させたベントナイト
である。これらのメゾスコピック構造の理解
を図るため、X線回折、Ｘ線マイクロ CT およ
びその画像の解析手法の検討、μ－PIXE 分析
を実施することとした。また、バリア材料に
期待される主な性能である、透水性、放射性
核種に対する高収着性と低拡散性に関する
データを得るため、透水実験、収着実験、拡
散実験を実施することとした。さらに、中性
子共鳴吸収イメージング法に関する基礎的
な実験を実施した。以上の結果を総合して、
メゾスコピック構造の理解をベースに、バリ
ア材料の性能発現機構の解明を図ることを
最終目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1)試料 

実験に用いた堆積岩試料は、日本原燃(株)
の敷地（青森県六ヶ所村）内にある調査坑（深
度約８０ｍ）から採取した軽石凝灰岩である。
岩試料は試験セルに接着剤で埋め込んで固
定したものを透水試験及び X 線 CT 観察に供
した。また、滅菌環境で粉砕したものを収着
実験に供した。 
 ベントナイト試料は、クニミネ工業社製ク
ニピア Fの交換性陽イオンを所定の陽イオン
に精製して用いた。Na 型および Ca 型への精
製はそれぞれNaClあるいはCaCl2溶液中にベ
ントナイト試料を懸濁させることで、また
Fe(III)型ベントナイト試料および Fe(II)型
ベントナイト試料は、それぞれ FeCl3 溶液あ
るいはニトリロ三酢酸鉄錯体(Fe(II)-NTA)
溶液中の鉄イオンとのイオン交換反応によ
って得た。なお、Fe(II)型の調製は Ar ガス
バブリングあるいは雰囲気のグローブボッ
クス中で実施した。 
(2)微細構造観察 

膨潤させた圧縮ベントナイト試料中のモ
ンモリロナイトの底面間隔を X線回折法によ
って決定した。一方、ベントナイト試料およ
び軽石凝灰岩試料の内部微細構造を X線マイ
クロ CT 装置により観察した。ベントナイト

試料には SkyScan 社製 SkyScan-1172（空間分
解能 1.9μm）を、軽石凝灰岩試料には東芝
IT コントロールシステム社製の TOSCANER- 
30000μhd（空間分解能 5μm）をそれぞれ用
いた。Fe 型に変質させたベントナイト試料中
の元素分布は、日本原子力研究開発機構高崎
量子応用研究所の TIARA を利用したμ-PIXE
法によって分析した。中性子共鳴吸収イメー
ジング法に関する基礎的研究は、北海道大学
の 45MeV電子直線加速器に設置したパルス状
中性子源を利用して行った。 
(3)透水実験 
軽石凝灰岩試料および Fe 型ベントナイト

試料の透水係数を加圧定水位法による透水
実験にて決定した。軽石凝灰岩試料の供試体
サイズはφ10 mm×H20 mm、Fe 型ベントナイ
ト試料はφ50 mm×H15 mm である。Fe型ベン
トナイト試料に対する透水液にはイオン交
換水を、軽石凝灰岩試料に対してはイオン交
換水に加えて、0.1M 及び 0.5M の NaOH 溶液、
人工地下水の４種を用いた。動水勾配は乾燥
密度に応じて 100－3000 の範囲とした。試料
を透過した溶液は、ポリ容器で受け、定期的
に電子天秤で重量を測定した。透水が確認さ
れて以降は、ダルシー流速が成立しているこ
とを確認し、透水係数を算出した。 
(4)収着実験 
 収着実験は二重容器を用いたバッチ法に
よって行った。まず、岩石試料の一部に対し
てはオートクレーブ滅菌を、ベントナイト試
料に対してはγ線照射による滅菌処理を施
した。次に、二重容器の内容器には軽石凝灰
岩あるいは Ca 型ベントナイト試料と人工地
下水、撹拌子を、また外容器には内容器で発
生する 14CO2の捕集剤として NaOH 溶液を加え
た。なお、人工地下水には所定量の酢酸およ
び硝酸塩を添加した。同様に、岩石試料の一
部から好気性環境下で単離した微生物種を
所定量添加した収着実験も行った。実験温度
は 30℃とした。所定時間経過後、人工地下水
およびNaOH溶液中の 14C量をそれぞれ定量し
た。一方、同様の実験を非放射性溶液で行い、
人工地下水中の硝酸イオン濃度をイオンク
ロマトグラフにて定量した。実験操作の一部
は嫌気性雰囲気下で行った。 
(5)拡散実験 
ベントナイト試料中の放射性核種の拡散

係数を一次元非定常拡散法によって決定し
た。拡散実験はまずベントナイト試料をサイ
ズφ20 mm×H20 mm の円柱状に所定の乾燥密
度で圧縮成形し、脱イオン水で膨潤させた。
次に、試料の一端に微量の放射性トレーサー
を塗布し、一定温度で拡散させた。所定の期
間後、試料をスライスし、スライス片中の放
射能を定量して、その濃度分布から見かけの
拡散係数を決定した。 
 



４．研究成果 
 (1)内部微細構造観察 
①X線回折法 
 塩濃度の異なる NaCl 溶液で Na型ベントナ
イト試料を膨潤した際の、ベントナイト試料
中のモンモリロナイトの底面間隔を X線回折
法によって決定した結果、乾燥密度 0.7 Mg m-3

では塩濃度が 0.05 M を超えると 3 水分子層
（底面間隔 1.88 nm）が出現すること、また、
乾燥密度 0.8～0.9 Mg m-3 では塩濃度 0.4 M
以上で、3水分子層に加えて、2水分子層（底
面間隔 1.56 nm）が出現することを明らかに
した。 

一方、Na 型ベントナイトの交換性陽イオン
を徐々に Ca2+イオンに置換した試料の乾燥密
度 1.0 Mg m-3 における底面間隔は、Ca2+イオ
ンへの置換の程度にかかわらず、常に 3水分
子層であることを示した。 

 
②X 線マイクロ CT 法 

モンテカルロ法によるコンピュータシミ
ュレーション（EGS5）により、Ｘ線マイクロ
CT 装置による圧縮ベントナイト試料の内部
微細構造観察の最適条件を検討し、30～
50keV のエネルギー範囲の X 線が良い検出感
度を有していること、また 0.5～1.0mm 厚の
Al製のX線フィルターを試料前に入れること
でより鮮明な画像を得ることができること
を明らかにした。また、実際の観察で、乾燥
状態のベントナイト試料に対して数μm 程
度の分解能の画像を得た。この画像からは、
乾燥状態の試料ではベントナイト粒子の配
向性が場所によって異なっていることが明
らかになった。一方、膨潤したベントナイト
試料の観察では、ベントナイト粒子境界は消
滅し、粒子サイズを肉眼で識別することが困
難となった。そこで、得られたＣＴ画像から、
個々のベントナイト粒子を認識し、粒子形状
の分布を求めるとともに、放射性核種の拡散
経路に関する情報を評価する手法を検討し、
コンピュータプログラムを開発した。CT画像
から求めた多孔質媒体中の物質の拡散経路
の屈曲度は、膨潤した試料中の HTO の拡散係
数から得られた値よりはかなり大きいこと
が示された。 

透水実験中の軽石凝灰岩試料に対する X線
マイクロ CT 観察では、NaOH 溶液を透水した
試料において、アルカリ溶液による溶解と考
えられる空隙の拡大が認められた。また、二
次鉱物等の析出によると思われる微小な画
像の出現が見出された。なお、人工地下水あ
るいはイオン交換水を透水した試料では透
水試験前後で内部構造に変化はみられなか
った。 
③μ-PIXE 法 
 膨潤前後および非放射性の Cl－を拡散させ
た後の、Fe(III)型に調製したベントナイト

試料に対してμ-PIXE 分析を行い、試料中の
元素分布を決定した。この結果、いずれの試
料においても鉄酸化物または鉄水酸化物の
生成を示唆する Fe の凝集領域がわずかであ
るが認められた。これらは Cl-を収着し、そ
の結果として Fe(III)型ベントナイト試料中
の Cl-の見かけの拡散係数を低下させる可能
性があるが、非放射性の Cl-を拡散させた試
料に対する µ-PIXE 分析では、Cl の Fe への濃
集は認められなかった。 
④中性子共鳴吸収イメージング法 
 北海道大学の 45MeV電子直線加速器に設置
したパルス状中性子源を利用した、中性子共
鳴吸収イメージング装置を構築し、共鳴吸収
ピークを有する Inおよび Taの酸化物を含む
Al2O3粉末を円筒状にした試料に対して CT 測
定を行った結果、それら元素の分布と実効温
度に関する情報を得ることが可能であるこ
とを確認した。 
 
(2)バリア性能評価 
①ベントナイト中の放射性核種の拡散挙動 
拡散実験で得られた Cl－の見かけの拡散係

数が乾燥密度 1.0 Mg m-3, T=298 K において
塩濃度 0～0.1 M でわずかな増加を示すこと、
X 線回折で 2 水分子層が検出される 0.1 M 以
上ではほぼ一定の値を示すことを明らかに
した。また、塩濃度 0.05 M および 0.1 M に
おける拡散の活性化エネルギーはそれぞれ
13.0 および 14.3 kJ mol－1と自由水中の値よ
り低いことを明らかにした。これらは、ベン
トナイト中の陰イオンの拡散挙動に、ベント
ナイトの内部微細構造が影響を及ぼしてい
ることを示唆するものである。 
 一方、Na 型ベントナイトの交換性陽イオン
を徐々に Ca2+イオンに置換した試料において、
HTO と Ca2+イオンの見かけの拡散係数を求め
た結果、乾燥密度 1.0 Mg m-3における HTO の
見かけの拡散係数は Ca2+イオンへの置換が進
むにつれてわずかに増加した。これに対して、
Ca2+イオンの見かけの拡散係数とその拡散の
活性化エネルギーはほぼ一定であった。これ
は支配的な拡散プロセスが変わらないこと
を示唆しており、Ca2+イオンがモンモリロナ
イト層間位置を選択的に移行している可能
性があることを意味している。 
 交換性陽イオンをすべて Fe3+イオンに置換
した、Fe(III)型ベントナイト試料中の乾燥
密度 1.6 Mg m-3における Cl－の見かけの拡散
係数は、Na 型ベントナイトに対する報告値の
1/7～1/3 となった。また、その温度依存性か
ら得られた拡散の活性化エネルギーは 11.4 
kJ mol-1となった。この値は、Na 型ベントナ
イト中の値(22.0 kJ mol-1)および自由水中の
値(17.4 kJ mol-1)よりも低い。µ-PIXE 分析で
は、Cl－の Fe への濃集は認められなかったこ
とから、ごく微量の Cl－に対して収着による



遅延が起こっているか、あるいは Cl－イオン
が層間の Fe3+イオンと錯形成し、FeCl2

+あるい
は FeCl2+として粘土層間に取り込まれること
で移行が遅延している可能性が考えられた。 
②Fe 型ベントナイトの透水挙動 
 調製前のベントナイト試料の交換性陽イ
オン量（110 meq/100g）に対して、調製した
Fe(II)型および Fe(III)型試料の交換性陽イ
オン量は、それぞれ 110meq/100g（Fe2+として
換算）、142meq/100g（Fe3+として換算）であ
った。これは Fe(II)型試料ではほぼ全量がイ
オン交換されたこと、Fe(III)型試料では一
部の鉄が非晶質の水酸化物として残存して
いたことを示唆する。 
 Fe(II)型試料に対して得られた透水係数
は、乾燥密度 0.83 Mg m-3において 5.5×10-10 
m s-1 であった。また、Fe(III)型試料に対し
ては、6.4×10-9 m s-1（乾燥密度 0.8 Mg m-3）、
3.2×10-11 m s-1（乾燥密度 1.0 Mg m-3）、2.0
×10-13 m s-1（乾燥密度 1.2 Mg m-3）であった。
透水実験前後においてベントナイト試料か
ら抽出された交換性陽イオン量に大きな差
はなく、また Fe(II)型試料の Fe(II)/ 
Fe(total)比は実験後も 100 % であった。こ
れは、透水実験中に、Fe(II)の酸化を含む、
ベントナイト試料の変質がなかったことを
示している。 
 Fe(II)型試料に対して得られた乾燥密度
0.83 Mg m-3 における透水係数は、Fe(III)型
試料に対する値より 1 桁程度低く、Na 型に
対する報告値（4.6×10-13 m s-1）より 3 桁程
度高い。一方、Fe(III)型試料の透水係数は、
乾燥密度 1.2 Mg m-3 付近で Na 型試料の値と
ほぼ同じ値となった。Fe(III)型試料は、不
純物として鉄(酸水素)酸化物を含有してい
るが、その量は非常に微量であるため、透水
特性への影響は無視できると考えられる。従
って、低乾燥密度における Fe 型試料の高い
透水係数は、交換性陽イオンの置換に起因す
ると考えられる。このことは、Fe 型試料が
Na 型試料と比較して膨潤力が小さいことな
どを考慮に入れて、今後詳細に検討する必要
がある。 
③軽石凝灰岩試料の透水挙動 
 軽石凝灰岩試料に人工地下水やイオン交
換水、0.5 M の NaOH 溶液を透過させた際の透
水量は、0.1 M の NaOH 溶液を透過させた場合
に比べて大きな値となった。また、試験開始
直後から試験終了時まで透水量が線形的に
増加した 0.5 M の NaOH 溶液を透水させた場
合を除くと、いずれの試験においても試験開
始直後から単位時間あたりの透水量が時間
とともに減少する傾向がみられた。ICP-AES
を用いた岩試料透過後の透水液の化学分析
では、いずれの試験においても Kが検出され
た。この他、0.1 M 及び 0.5 M の NaOH 溶液の
透水液では Al、Si の溶出が確認された。こ

れらの結果ならびに X 線マイクロ CT 装置に
よる内部微細構造観察結果から、0.1 M の
NaOH 溶液の低い透水性は下流側での空隙の
閉塞または CSHゲルの形成に起因している可
能性が示唆された。一方、0.5 M の NaOH 溶液
の高い透水性は、鉱物の溶解反応や変質が
0.1 M の場合より顕著であったことによるも
のと考えられる。また、人工地下水及びイオ
ン交換水での時間経過に伴う透水性の低下
はスメクタイトなどの膨潤に起因している
可能性が示唆された。 
④バリア材試料への有機 14C の収着挙動 
 バッチ試験に二重構造容器を用いること
により、微生物の代謝によって二酸化炭素へ
分解される有機 14C 量、液相及び固相の 14C 濃
度を同時に決定することを可能とした。未滅
菌試料のバッチ試験の結果、好気性及び嫌気
性条件下で酢酸 14C は微生物代謝により二酸
化炭素(14CO2)に分解され、気相に移行してい
ることが明らかになった。また、微生物活動
が存在する系では、主に微生物による 14C の
同化などのプロセスによって 14C が固相へ移
行していることが考えられた。滅菌条件の異
なる固相試料に対して見かけの分配係数 Kd
を計算した結果、初期酢酸濃度 1.2×10－6 mol 
L－1において計算された分配係数 Kd は、滅菌
試料に対しては Kd = 0.26±0.18 mL g－1(軽
石凝灰岩)、Kd =－0.42±0.12 mL g－1(Ca 型
ベントナイト)であり、未滅菌試料では Kd = 
4.6±0.48 mL g－1(軽石凝灰岩)、Kd = 95±11 
mL g－1(Ca 型ベントナイト)と滅菌の有無で異
なる値が得られた。二重構造容器を用いたバ
ッチ試験では、従来法では考慮されていなか
った微生物代謝による二酸化炭素の発生量
を評価することにより、14C の気相への移行に
よる分配係数の過大評価を避けることが可
能となった。この結果、未滅菌試料の結果か
ら求められた分配係数 Kd には、微生物代謝
によって固相に取り込まれた 14C の寄与も含
まれていることが明らかになった。すなわち、
酢酸 14C のバッチ試験において、微生物活動
が存在する系で決定された酢酸 14C の分配係
数は過大評価されている可能性が示唆され
た。一方、軽石凝灰岩を用いたバッチ試験結
果から、嫌気性条件においても微生物による
酢酸 14C の速やかな分解が存在することが明
らかになった。すなわち、処分環境において
廃棄体から放出される酢酸 14C は天然バリア
中に存在する微生物により無機化される可
能性が示唆された。 
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