
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成 25 年 5 月 1 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

研究成果の概要（和文）：処分場の管理期間(約百年)における通気は不飽和帯（地下水により飽

和していない領域）を形成する。本研究では、より精緻な廃棄体間隔の提示を目的として、不

飽和帯の再冠水過程を流動系および閉鎖系において追跡し、固相を伴う系における気液間の物

質移動係数を Ranz-Marshall の式により整理できることを示すとともに、物質移動係数および処

分場周囲の流路分布を考慮した廃棄体定置間隔評価モデルの基礎を提示した。 

 
研究成果の概要（英文）：The over-all mass transfer coefficients between liquid phase and gas phase in 

the presence of solid phase were evaluated in order to propose a more reliable space use for the 

geological disposal system of radioactive wastes. These mass transfer coefficients were consistent with 

Ranz-Marshall formula, describing the dynamic behavior of dissolved gases. 
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１．研究開始当初の背景 

放射性廃棄物の地層処分システムにおけ
る廃棄体（ガラス固化体）の定置間隔は、地
下水が飽和されていることを前提に、廃棄体
周囲の温度が 100℃に達しないように設計さ
れる。その背景は、人工バリアの主となるベ
ントナイトのイライト化（カリウムイオンに
よる変質）を加速させないことにある。一方、
処分場は 100 年に亘る管理期間において通気
がなされ、地下水面下においても地下水によ
り飽和していない領域（不飽和帯）が形成さ
れる。その場合、不飽和帯の気相は処分場の

閉鎖後において逃げ場を失い、処分場への地
下水の流入を抑えることに繋がる。このこと
は、ベントナイトの変質を進めるカリウムイ
オン自体の供給も制限されることを意味す
る。したがって、処分場の再冠水までの時間
および廃棄体の発熱量の減衰を考慮した廃
棄体の定置間隔の設計によって、限られた面
積の処分場を更に有効に活用できる可能性
がある。 

 

２．研究の目的 

前述のような逃げ場を失った気相の再冠
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水過程は、主に液相への気相の溶存過程に支
配される。そこで、本研究では、精緻な廃棄
体間隔を提示することを目的として、固相を
伴う系において液相への気相の溶存速度を
求め、その値から液相に溶存する際の気相の
総括物質移動係数を評価する。また、それら
を用いて、複雑な間隙における再冠水を表す
モデルの基礎を構築する。 

 

３．研究の方法 

(1)充填層を用いた流動系による気液界面の
総括物質移動係数の評価 
本実験では地層内の流路を模擬するため

に充填層を用いた。ここで充填粒子はケイ砂
(粒径 0.5 mm, 0.25 mm)およびガラス粒子(粒
径 1.0 mm, 0.5 mm, 0.1mm)である。実験の手
順は、まず、気相として二酸化炭素を用いて
流動系に封入し、入口と出口に各々オーバー
フローを設置することにより所定水頭のも
とに蒸留水を連続的に注入した。そして、所
定時間毎の出口流量から浸透性の変化を把
握し、また、出口の pH の変化から炭酸の解
離を考慮して気相の溶存速度を定量化した。 

 
(2)閉鎖系による気液界面の総括物質移動係
数の評価 
 (1)の充填層に加え、亀裂を模擬するために
マイクロフローセルを用いて、流路の片側を
閉鎖した系により気液界面の進行を追跡し
た。図 1 にマイクロフローセルの概念図を示
す。マイクロフローセルは、岩石試料の上に
予め所定の大きさのスリットを入れた合成
ゴムシートを置き、数 mm 程度の亀裂幅の流
路を再現するものである。上面はシリコンフ
ィルム(0.2 mm 厚)によって覆い、上面から気
液界面の進行を追跡する。花崗岩は鏡面研磨
したものと非研磨のものを用意した。図 2 に
それぞれの試料の表面を原子間力顕微鏡に
より観察した結果を示す。鏡面研磨試料の表
面は明らかに滑らかであることが確認でき
る。実験では、流路の出口側を閉鎖して、入
口に 10 cm の水頭圧を掛け、予め亀裂内に封
入した気相（二酸化炭素）と脱気した純水を
接触させた。そして、液相への気相の溶存に
従って進行する気液界面の位置を上面から
測定し、固相を伴う場合の気相の液相への溶
存速度および気液界面における総括物質移
動係数を評価した。 
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図 1 マイクロフローセルの概念図 

 
また、マイクロフローセルを用いて亀裂幅

(図 1 の w および b の組み合わせ)を変更する
ことより気液界面における総括物質移動係
数に及ぼす固相表面の影響も調べた。 
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図 2 原子間力顕微鏡による花崗岩試料の表
面（左図、非研磨表面、右図、研磨表面） 

 
(3) 酸素を用いた閉鎖系における気液界面
の総括物質移動係数の評価 
 (1)および(2)では気相として二酸化炭素を
用いていたが、ここでは酸素を用いて(2)に述
べた閉鎖系の充填層およびマイクロフロー
セルにより、固相共存下における気液界面の
総括物質移動係数を評価した。そして、(1)

および(2)において求めた総括物質移動係数
と比較し、見かけの溶存速度が、液相内の物
質移動に律束され、ほぼ統一的に表せる可能
性に言及した。また、これら溶存過程と気液
界面の移動をモデル化し、廃棄体定置間隔を
評価する上での基礎を構築する。 

 
４．研究成果 
(1)流動系による気液界面の総括物質移動係
数の評価 
図 3 に充填層を用いた際の浸透率の変化お

よび出口における pHの変化の一例(ケイ砂φ
0.5 mm 充填)を示す。浸透率はその最終的な
値により無次元化されている。浸透率は速や
かに上昇し、ほぼ一定になっていることが分
かる。しかしながら、1 時間経過した後も気
相が充填層内に残留していることが確認で
きた。これは、不飽和帯において比較的流れ
易い水路が充填層全体にわたって形成され
ていることを意味する。一方、pH は変動し、
初期のおける pH の低下は、二酸化炭素の溶
存によるものであり、その後の回復は、二酸
化炭素の溶存の一方で供給される蒸留水に
よる希釈の効果が現れたためである。したが
って、本実験では、浸透率が回復した時点で
気液界面が安定化したと仮定し、その際の pH



 

 

の低下（図面の矢印の pH 変化）から炭酸の
解離を補正して気相の溶存速度および気液
界面の総括物質移動係数を求めた。その結果、
いずれの流動系の場合も総括物質移動係数
は 1.0×10

-6
 m/s ～1.0×10

-5
 m/sの範囲にあった。

一方、固相のない撹拌された系においては
1.0×10

-3
 m/s であった。これらの違いは、固相

による液相の混合の抑制、固相の不均一性に
伴う気液界面の形成の違いに依るものであ
り、それらが再冠水期間に大きく影響するこ
とを示唆した。 
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図 3 充填層の浸透率および出口での pH の 

経時変化(ケイ砂φ0.5 mm の充填層の場合) 

 

(2)閉鎖系における気液界面の総括物質移動
係数の評価 

 図 4 に充填層における気液界面の形成を示
す。ここでケイ砂を用いた場合には、毛管力
によって気液界面は複雑になる一方、ガラス
粒子の充填層ではほぼ一様であることが分
かる（図 4 右側の青いライン参照）。これは、
粒子の持つ粒度分布に起因する。すなわち、
ケイ砂の方の粒度が多様であり、毛管作用が
生じ易い。 
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図 4 閉鎖系充填層における気液界面の様子 

  

図 5 に各充填層における気液界面の進行状
況を示す。ここで縦軸は充填層の長さにより
無次元化した際の気液界面の位置を示して
いる。ケイ砂の場合は、気液界面の上端の移
動挙動を示している。この図より、ケイ砂の

方の気液界面の進行速度が、ガラス粒子充填
層に比べて大きいことが分かる。但し、前者
の方が、気液界面の面積が大きいことから、
その後者との違いを考慮して、溶存速度を評
価した。 

一方、図 6 にマイクロフローセルを用いた
場合の気液界面の進行挙動を示す。ここでは、
非研磨試料および研磨試料と、図 1 に示した
スリットの幅 wと高さ bとの組み合わせによ
る違いを示している。たとえば、非研磨 1 mm

は w=b=1mm を意味しており、w=b とするこ
とにより、単位亀裂体積当たりの気液界面の
断面積を等しくしている。図 6 に示すように
非研磨試料の方が気液界面の進行速度が大
きい。また、w=b=1 mm の方が、他に比較し
て花崗岩表面への濡れによる気液界面の変
形が大きく、見かけ上の溶存速度が大きくな
る。 
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図 5 各充填層における気液界面の進展挙動 
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図 6 マイクロフローセルによる気液界面の
進行挙動 

 
これらの結果より、気液界面の変形を考慮

して、単位気液面積あたりの溶存速度を求め、
閉鎖系における総括物質移動係数を評価し
た。その結果、充填層において、気液界面の
形状は充填粒子によって異なるものの、総括
物質移動係数の値は、ケイ砂を用いた場合、
2.0×10

-6
 m/s～8.0×10

-6
 m/s にあり、ガラス粒子

の場合にほぼ一致した。また、マイクロフロ
ーセルの場合も総括物質移動係数も上述の
値とほぼ同様となった。これらの値は、(1)

の流動系の実験結果(1.0×10
-6

 m/s～1.0×10
-5

 

m/s)と一致する。 

また、マイクロフローセルの亀裂幅を変更



 

 

した結果、総括物質移動係数の値に及ぼす亀
裂幅の影響は小さいことから、岩石の表面の
影響は気液界面の変形は大きいものの、その
変形に伴う気液界面の面積の違いを考慮す
ることできれば、総括物質移動係数の値はほ
ぼ同程度の値となることが明らかになった。 
さらに、これらの気液界面の進行を気液界

面の物質移動および溶存ガス成分の液相内
の拡散過程を考慮した 1次元の簡便な数学モ
デルを作成し、実験値との比較を行った。図
7 にその数学モデルの概念図を示す。気液界
面には液相側と気相側の各々に境膜抵抗を
仮定し、気相が液相に溶存することにより気
液界面が図においては右方向に移動する。ま
た、液相中の溶存ガスの拡散では、炭酸の解
離を考慮した。ここでのパラメータは総括物
質移動係数と液相内の溶存ガス成分の拡散
係数となる。 
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図 7 気液界面の進行を表わす 

数学モデルの概要(1 次元) 

  

マイクロモックアップ法の実験結果
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図 8 気液界面の進行挙動と数学モデル 

との比較 
 
図 8 に実験値と計算値との比較を示す。こ

こでマイクロモックアップ法とはマイクロ
フローセルを用いた場合であり、また、カラ
ムと記載されているものが充填層の結果を

示している。ここで、縦軸は気液界面の進行
した距離であり、横軸は経過時間である。ま
た、図中の、例えば、×50 は、既知の等モル
分子拡散係数を 50 倍した計算値である。等
モル分子拡散係数に比較して実験値は大き
い拡散係数を持つ理由は、固相の存在による
気液界面の変形等が挙げられ、計算値は実験
の傾向をおおよそ表わすことができる。また、
この解析によって得られた総括物質移動係
数は、後述(3)の結果と併せて示す。 

 
 (3) 酸素を用いた閉鎖系における気液界面
の総括物質移動係数の評価 
 ここでは、気相として酸素を用いて、充填
層およびマイクロモックフローセルにより 

(1)および(2)と同様に気液界面の進行を追跡
した。図 9 に前述(2)における数学モデルと実
験値との比較の一例を示す。図の見方は図 8

と同様である。マイクロモックアップ法（マ
イクロフローセル利用）の場合の初期を除い
て、数学モデルはおおよそ実験値を表わすこ
とができる。 
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図 9 酸素を用いた場合の実験値と数学 

モデルとの比較 

 

図 10 は(2)と(3)において得られた総括物質
移動係数を示したものである。ここでバブリ
ングとは、固相のない攪拌状態において求め
た総括物質移動係数である。実験系によって
値は異なるものの、気相として二酸化炭素を
用いた場合も酸素を用いた場合もほぼ同様
の傾向を示すことが分かる。総括物質移動係
数に含まれるヘンリー定数は、酸素の方が二
酸化炭素に比較して 20 倍大きい。一方、二



 

 

酸化炭素には炭酸の解離により見かけ上早
く気液界面は進行する。これらの違いは数学
モデルにより考慮されている。したがって、
それでもなお総括物質移動係数がおおよそ
等しい値になるのは、液相の物質移動が溶存
過程を律速していることを示唆する。このこ
とはバブリングの結果より固相存在下にお
いて得られた総括物質移動係数が明らかに
小さいことに調和する。 
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図 10 各気相による総括物質移動係数 
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図 11 総括物質移動係数の Ranz-Mashall 

の式による整理 

 

図 11 は得られた総括物質移動係数を Ranz- 
Marshall の式(物質移動係数と流動との関係
を表す式)により整理したものである。ここで
シャーウッド数 Shは 

 

Sh=Klx1/D≈x1/δ              (1) 

 

と表される。ここで δは液相の境膜の厚さ(m)、
そして x1は初期の気相長さ(m)である。一般
にシャーウッド数 Shは Ranz-Marshall の式に
従う。すなわち、  

                        

Sh=2.0+0.6Re
1/2

Sc
1/3

          (2) 

 

このうち、Re はレイノルズ数、Sc はシュミ
ット数であり、 

          vd
Re



m
  ,  Sc

D

m


        (3)  

と定義される。ここで ρは密度(kg/m
3
)、v は

流体の速度(m/s)、d は流路幅(m)、μは粘性係
数(Pa·s)である。本研究の実験では、マイクロ
モックアップ法でも、充填層を用いた場合で

もレイノルズ数は 0 とみなせる。その場合、
シャーウッド数 Shの値は 

Sh=2.0             (4) 

 

と推算できる。 

図 11 に示すように、得られた総括物質移
動係数に基づくシャーウッド数は (4)式と同
様にほぼ 2.0 の値になる。この傾向は二酸化
炭素でも酸素でも大きな違いがない。    

 

以上の結果より、液相における溶存ガスの
物質移動が溶存過程の律速となることが確
認された。溶存過程における固相の働きは、
主に液相の混合を抑えることにあると言え
る。また、本研究において提示した気液界面
の移動と液相内における溶存ガスの拡散過
程を考慮した数学モデルは、実験値をおおよ
そ再現することができた。これらに加え、岩
石表面の微小起伏を、水酸化カルシウム溶液
を連続的に流した際の析出物の形状から評
価し、前述のモデルに反映した。これらによ
り、実際に存在する流路分布と気相溶存過程
との双方を考慮した廃棄体定置間隔の評価
モデルの基礎を確立することができた。 

今後、不飽和帯における水の飽和率（単位
間隙体積あたりの水相の体積）の不均一性お
よびそこに伴う気液界面の比面積の空間分
布を、溶存ガス成分の拡散と移流過程に連成
させることが課題となる。 
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