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研究成果の概要（和文）：本研究では、地下水に満たされない不飽和な地下の空間領域における人工バリアの変
質挙動を考慮することにより、地層処分システムのコンパクト化を検討した。その結果、不飽和帯は、人工バリ
アのイライト化（変質）の原因になるカリウムの供給を抑えることはできないものの、埋め戻し領域の温度を上
昇させ、セメント利用に起因するケイ酸の析出（再分配）をイライト表面において促進することが明らかになっ
た。このことは、イライト化の抑制温度としての100℃以下という従来の制約条件を厳密に適用しなくとも、人
工バリア全体の止水性を向上させ、2つの廃棄体を重ねるなど、処分場の必要面積を従来の半分にできる選択肢
があることを意味する。

研究成果の概要（英文）：This study examined the compactification of the geological disposal system 
by considering the alteration behavior of the engineered barrier in the unsaturated underground 
space area not filled with groundwater. As a result, although the unsaturated zone cannot suppress 
the supply of potassium that causes the illiteration (alteration) of the engineered barrier, it 
raises the temperature of the backfill area and promotes silica deposition due to cement 
utilization, improving the water barrier property. This makes it possible to improve the water 
barrier properties of the engineered barrier and to remove the conventional restriction condition of
 100 degrees Celsius or less as the suppression temperature for illitization. Therefore, for 
example, two waste materials can be stacked to reduce the required area of the disposal site to half
 of the conventional one.

研究分野：工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
2020年までに4万本とされる高レベル放射性廃棄物をよりコンパクトに地層処分することは重要なオプションで
ある。処分システムは人工バリアと天然バリアからなり、その廃棄体の定置間隔は人工バリアの変質を促進しな
い温度条件と処分坑道の安定性に関する力学的な条件から44平方m/本(縦置きの場合：廃棄体間隔4.4m×坑道間
隔10m)とされる。本研究は、廃棄体周囲の温度が上昇して人工バリアの変質が進んでも、処分場建設に不可欠な
セメント利用によるケイ酸の析出反応を促進し、人工バリアの止水性を向上させることを明らかにし、廃棄体を
2つに重ねるなど処分場面積をより小さくすることが可能であることを示したものである。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
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、廃棄体の定置から処分場の閉鎖までに 100 年近い期

間を要し、その間の通気は処分場周辺に不飽和帯（地下水により満たされていない領域）を形成
する。一方、発熱体であるガラス固化体の定置間隔は、地下水による冠水状態を前提にして、人
工バリアの化学的変質を加速させない 100℃未満になるように設計されてきた。しかし、不飽和
帯により人工バリアへの地下水自体の流入が制限されれば、100℃以上でも人工バリアの変質は
抑制され、廃棄体の定置間隔を小さくできる。すなわち、コンパクトな放射性廃棄物の地層処分
システムを実現することが可能となる。 

 
２. 研究の目的 

本研究では、前述の不飽和帯に着眼し、その人工バリアの変質抑制機能を整理することにより、
処分システムのコンパクト化が可能であることを明らかにすることを目的とする。 
人工バリアは主に膨潤性に優れたスメクタイトという粘土鉱物からなるベントナイトにより

構成される。一般に人工バリアの変質とは、地下水に含まれるカリウムイオンの供給によりスメ
クタイトをイライトに変質させることを指す。図 1 に示すように、人工バリアとして利用される
スメクタイトは Na 型であり、地下水からのカリウムイオンにより K 型になり、さらにイライト
鉱物に変質する場合や Na型からカリウムイオンの供給により直接イライト化する場合が指摘さ
れている 1-3)。イライトはスメクタイトに比較して膨潤性が低く、止水性や核種の閉じ込め性を
低下させる。従来の 100℃を超えないような設計は、主にスメクタイトのイライト化への変質速
度を加速させないようにするためである。他方、不飽和帯はカリウムイオンを含む地下水の流れ
を制限することから、不飽和帯における地下水の供給とイライト化の変質速度との関係や不飽
和帯における断熱効果による温度上昇の程度に着目することで、廃棄体の定置間隔を小さくで
きる可能性がある。定置間隔を小さくできれば 2020 年までに 4 万本とされる高レベル放射性廃
棄物（ガラス固化体）をよりコンパクトに地層に処分することが可能となる。 

 

 
図 1 人工バリアであるベントナイトの主要鉱物であるスメクタイトの変質過程の概略 1)-3) 

（５.主な発表論文等：学会発表 ⑧小山ら, 2017 より） 

 
３. 研究の方法 

本研究では、次に示す 5 つの課題について検討し、処分システムのコンパクト化が可能である
ことを明らかにする。 
課題１「不飽和帯の同定および冠水期間を評価する数理モデルの提示」として不飽和帯の冠水

に至るまでの期間の評価を行う。そこでは、流動系実験装置としてケイ砂を用いた充填層（1 次
元的なカラム充填層や 2 次元的な広がりを持つ平板型充填層）を用いる。課題 2「スメクタイト
のイライト化の反応速度と冠水に至る速度（期間）の比較検討」および課題 3「不飽和帯におけ
る廃棄体周囲温度の推移の評価」を行う。ここで、課題 2 における不飽和帯に至る速度とはイラ
イト化の基となるカリウムイオンの人工バリアへの供給速度を反映している。また、ガラス固化
体は発熱体であり、人工バリアの存在する廃棄体周囲の温度を、不飽和環境を考慮して求める。
前述のように温度は変質速度を大きく左右する。課題 4 として「イライトへのケイ酸の析出挙動
の評価」を実施する。処分場の建設では多量のセメントを用いることから、処分場およびその周
囲の pH が 9.5 以上となることが指摘されている。そこではケイ酸の溶解度が上昇し、その下流
において周辺の地下水(pH8)と混合することによりケイ酸が析出する。スメクタイトがイライト
化した場合においてもケイ酸の析出することよる更なる変質も考慮する。これらを基に課題 5(ま
とめ)として「不飽和帯の変質抑制機能を考慮した廃棄体間隔」について考察を行い、従来の廃
棄体間隔に比較し、廃棄体の処分場における高密度化が可能であることを示す。 
 
４. 研究成果  
(1) 課題 1：不飽和帯の同定および冠水期間を評価する数理モデルの提示 
  流動系実験装置として主にケイ砂を用いた充填層を用い、それを一度純水により飽和させた



後、重力に従って排水させることにより初期の不飽和状態を形成させた。この状態（初期状態）
から所定圧力差において連続的に模擬地下水を供給し、流入出口における流出流量を測定した。
また、内部の飽和率の分布を重量法および X 線 CT を用いて把握した。図 2 に X 線 CT による
カラム充填層(径 10 mm, 長さ 90 mm，粒子：粒径 0.35 mm の珪砂)の断面の一例を示す。ここで、
白い部分が固相、黒い部分が気相、そして、灰色の部分が液相の存在を示す。図 2 のような CT
画像を充填層長さで 1 cm 毎に撮ると、気相は長さ方向に連続的に存在するのではなく、分散し
ていることが確認できた。また、このような不飽和な条件においてトレーサー物質（1 mM, CsCl
溶液）を連続的に抽入し、AAS(原子吸光分析器)により所定時間毎に Cs 濃度を測定することに
よりトレーサー応答を得た。加えて、不飽和帯における物質移行（移流および分散を考慮）の数
理モデルを構築し、見かけの収着分配係数を評価した。その結果、不飽和帯は飽和帯に比較して
見かけの収着分配係数が減少することが明らかになった。これは固相と液相との接触が気相の
存在により制限されることに起因する。また、初期状態から冠水が始まり定常になるまでに要す
る時間は、本実験系の場合には、空間時間（間隙体積を流量で割った値）にほぼ近似できた。こ
のことは 1 次元的なカラム充填層のみならず、2 次元的な平行平板充填層(100 mm×100 mm×10 
mm)でも同様であった。図 3 にその結果の一例と 2 次元の不飽和物質移行モデル（数理モデル）
との比較を示す。ここで、不飽和条件 1 から 3 とは何れも飽和率 0.88～0.90 の範囲にあり、同一
条件での Cs の出口での濃度である。また、図中の理論曲線が 2 次元数理モデルの計算結果を示
している。図 3 のように数理モデルは実験結果を良く表していることが確認された。 
  

 

 

図 2 カラム充填層断面の X 線 CT 画像   図 3 2 次元充填層による Cs 応答と数理モデルの比較 

 
(2) 課題 2: スメクタイトのイライト化の反応速度と冠水に至る速度（期間）の比較検討 

ベントナイト(主成分：スメクタイト)のイライト化の反応速度を既往の研究を基に整理した。
図 4 にイライト化の反応速度定数を示す。Huang ら 4)はカリウム濃度と温度依存性を考慮して、
アレニウスの式により実験的に得られた反応速度定数を整理している。図 4 はその結果を基に、
実験結果の領域(温度: 250℃～325℃, カリウムイオン濃度[K+]: -1.2<log[K+]<0.8)と本研究によっ
て想定する地層処分環境でのカリウムイオン濃度および温度領域を示したものである(100℃～
125℃, -0.4<log[K+]<-1.0)。ここで縦軸および横軸はアレニウスプロットに従っており、横軸が絶
対温度 T の逆数、縦軸は変質速度定数（スメクタイトとイライトの混合物におけるイライトの
分率による速度定数（1/day））である。地層処分環境では、通常の地下水に含まれるカリウムイ
オン濃度は淡水系地下水では 0.1 mM 程度、海水系地下水では 10 mM 程度であるが 5)、処分場建
設に多量に用いられるセメントの間隙水には 0.1 M程度含まれている。H12レポート 5)ではHuang
らの結果を外挿して 100℃以下での処分場の設計を提案している。実験領域と地層処分環境とで
は、温度条件が大きく異なるものの、後者の変質速度係数は 10-10～10-6にあり、大きく見積もっ
てもイライト化には 106 日（2,700 年）を要する。他方、課題 1 の結果から不飽和な状態でも、
アクセス坑道を残しながら段階的な埋め戻しを行う場合、アクセス坑道はほぼ大気圧下にあり、
飽和過程において地下水流速は大きく減少しない。また、従来の報告から地下水の飽和には 30
年から 50 年間を要すると見積もられている 5)。これらを考慮すると、ベントナイトへのカリウ
ムイオンの供給速度はイライト化の反応速度に比較して大きく、イライト化の反応速度が変質
を律速する。このことは、当初予定された本研究の結果と異なるものである。そこで、本研究で
は、課題 4 として、セメント系地下水(pH10 以上)がその周囲の地下水(pH8 程度)と混合し、高 pH
環境で溶解したケイ酸が過飽和となり、下流において析出する現象に着目した。仮にイライトに
も十分なケイ酸の析出があれば、人工バリア自体の間隙を析出物が充填し、核種移行を抑える効
果がある。これまで、Na 型スメクタイトへの過飽和ケイ酸の析出速度の検討例 6)があるが、イ
ライトへの析出速度の評価はなされていない。そこで、本研究では、課題 4 としてイライトへの
過飽和ケイ酸の析出を検討することとした。 
 



     

図 4 イライト化の速度定数と温度との関係とそのカリウムイオン濃度の依存性 
（Huang et al.4）の結果を基に作図） 

 

(3) 課題 3: 不飽和帯における廃棄体周囲温度の推移の評価 
課題 1 の結果を受け、緩衝材は速やかに地下水によって飽和するものの、埋め戻し領域がアク

セス坑道の通気により不飽和帯の坑道を形成することから、緩衝材（ベントナイトからなる人工
バリア）の最高到達温度が飽和帯を仮定した場合に比較して上昇することが考えられる。そこで、
本研究では、図 5 に示す計算体系のもと、熱対流および熱拡散を考慮したエネルギー収支式を有
限要素法で解き、緩衝材温度の最大温度を求めた。なお、ここで用いた計算コードは神代ら 7)の
ものを利用した。その結果、不飽和帯（図 5 中の埋め戻し領域）の間隙率 20％、その厚み(図 5
中の埋め戻し領域)を 5m とする場合、飽和に比較して 13℃上昇することが明らかになった。ま
た、表 1 に不飽和帯の厚みをパラメータにした場合の最大温度を示す。不飽和帯の厚みが 2.5m
から 15m の範囲において緩衝材最高到達温度は大きくても 105℃程度に収まる。なお、表１の
下部にある基本シナリオとは H12 レポートと同一条件における計算結果であり、当解析結果は
H12 レポートの結果と一致する。 
以上より、不飽和状態を過大に設定しても課題 2 において着目している温度範囲(100℃～

125℃)を超えることはなく、イライト化には数百年から数千年相当の時間を要することが分かる。 
 

  

図 5 温度に関する計算体系 

 

(4) 課題 4: イライトへのケイ酸の析出
挙動の評価 
図 6 に実験の概要を示す。析出速度

は、異なる固相量により初速を評価し、
その初速と固相の持つ比表面積との関
係から、固相量に依存しない見かけの
析出速度係数を求めた。初速を評価す
るのは、固相の表面積に及ぼす析出の
影響を可能な限り排除するためであ
る。表 2 に得られた結果を示す。また、
比較のために Na 型ベントナイトを固
相とした場合の析出速度定数 6)を併せ
て示す。これらの結果より、イライト

表 1 緩衝材最高到達温度の計算結果   

基本シナリオ 86.89℃ 

図 6 イライトへの過飽和ケイ酸の析出実験の概要 



への析出速度定数は、Na 型ベントナイトに比較して若干小さいものの、同一のオーダーにある。
また、その値は、初期過飽和濃度に依存しない。さらに、地下水流速に対する析出速度との割合
を表す無次元数（ダムケーラ数）により評価すると、物質移動における移流項や分散項に比較し
て、析出項が大きくなり、流路への析出が顕著になることが明らかになった。すなわち、Na 型
ベントナイトからイライトへ変質しても、その膨潤性は失われるものの、処分場建設に利用する
セメントにより高アルカリ化した地下水が下流において周囲地下水との混合しながら中性化す
る過程においてケイ酸の再分配（析出）が生じ、流路は次第に閉塞する傾向にある。さらにこの
実験を Na イオン濃度、K イオン濃度および温度の依存性について検討すると、析出速度定数は
塩濃度 0.6 M では 3～4 倍程度に増加すること、また、温度が高い方が析出速度定数は大きくな
り、その見かけの活性化エネルギーは約 20 kJ/mol の活性化エネルギーであることが分かった。
地層処分場は温度が地表に比較して高く、その地温勾配は一般に 0.03℃/m と言われる。したが
って、処分場の深度として想定される 500 m から 1000 m では、地表より 15℃から 30℃高い温
度になる。また、廃棄体の特に初期での発熱により温度がさらに上昇するが、ケイ酸の析出速度
の観点からは、温度上昇により析出がより進むことが明らかになった。 

 
表 2 過飽和ケイ酸の見かけの析出速度定数（イライトと Na 型ベントナイト 6）の比較） 

    
 
(5) 課題 5(まとめ): 不飽和帯の変質抑制機能を考慮した廃棄体間隔  
課題 1 から 4 の成果を統合すると、不飽和帯はベントナイトのイライト化の原因になるカリ

ウムの供給は抑えることはできないものの、埋め戻し領域の温度を上昇させてイライト化を進
める一方、セメント利用によるケイ酸の再分配がイライトにも確認でき、その流路を閉塞する効
果は温度上昇により顕著となった。つまり、ケイ酸の析出を含めた変質効果が核種の閉じ込めに
寄与する。このことは、イライト化の抑制温度としての 100℃以下という従来の制約条件を外す
ことを可能とし、坑道の力学的な安定性を維持しつつ、例えば 2 つの廃棄体（縦置き）を縦方向
に重ねることもオプションと成り得ることを意味する。この場合、廃棄体の必要面積は従来の 44 
m2/本(廃棄体間隔 4.4 m×坑道間隔 10 m)の半分までにコンパクト化される。本研究では廃棄体の
縦置きを想定したが、横置きの場合などの検討も今後必要となる。 
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