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研究成果の概要（和文）：本研究は、高レベル放射性廃棄物処分の緩衝材として使用されるベントナイトの膨潤
応力について、主成分のモンモリロナイト層間中の陽イオンの水和反応に着目し、層間水の熱力学データを取得
すると共に、熱力学理論に基づいたモデルを開発した。また、Na型ベントナイトの主成分のNa型モンモリロナイ
トを始め、Ca型やK型モンモリロナイトに対する熱力学データを取得した。更に、緩衝材中では、熱（温度）－
水－応力（膨潤応力）が複合した現象が進行することから、緩衝材とその周辺岩盤について、熱拡散係数と水分
拡散係数をモデル化し、温度、水分、膨潤応力の各分布の解析を行い、実測データと比較することで、モデルの
実用性を検証した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we focused on the hydration reaction of cations in the 
interlayer of montmorillonite, which is the major component of bentonite, used as a buffer material 
in the geological disposal of high-level radioactive waste, for the swelling stress of the 
bentonite, and obtained the thermodynamic data of the interlayer water. We also developed a 
thermodynamic model which can analyze the effect of temperature on the swelling stress of bentonite,
 based on thermodynamic theory. We measured the thermodynamic data of Ca- and K-montmorillonite in 
addition to Na-montmorillonite. Additionally, since Thermo (temperature)-Hydro (water)-Mechanical 
(swelling stress) (T-H-M) coupled processes proceed in the buffer material, we modelled thermal and 
water diffusivities for buffer material and surrounding rock mass, and calculated temperature, 
moisture and swelling stress distributions. The practicality of the model was verified by comparing 
with measured data.

研究分野：原子力工学

キーワード： 地層処分　緩衝材　ベントナイト　モンモリロナイト　膨潤応力　膨潤力　温度依存　熱力学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
緩衝材の膨潤応力について、温度の影響も解析できるこれまでになく汎用性の高い熱力学モデルを開発した。こ
れにより、様々なベントナイト、珪砂混合率、乾燥密度などに対して膨潤応力の解析が可能となる。また、初め
てNa型のほかCa型やK型モンモリロナイト層間水の熱力学データを取得した。これらのモデルやデータは他に類
がなく、学術的にも貴重である。更に、緩衝材中の熱（T）－水（H）－応力（M）の連成モデルを開発し、温
度、水分、膨潤応力の各分布の経時変化を解析した結果、実測データを概ね再現し、モデルの実用性が示され
た。地層処分における人工バリアの設計や長期挙動解析などの側面で、学術的にも社会的にも意義は大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



1. 研究開始当初の背景 

 原子力施設、医療施設、研究施設など、放

射性物質や放射線を使用する施設からは

様々な種類や放射能レベルの放射性廃棄物

が発生し、これらは全て地中に埋設される。我

が国の放射性廃棄物は、高レベルと低レベル

放射性廃棄物に区分されており、更に低レベ

ル放射性廃棄物は 6 種類に区分されている。
放射性廃棄物は、発生源、放射線の種類、放

射能濃度などによって、浅い方から、浅地中ト

レンチ処分、浅地中ピット処分、中深度（余裕

深度）処分、地層処分の 4種類により処分され
る。処分システムの長期安全性は人工バリア（工学障壁材）と天然バリア（土壌や岩盤）を組み合わせた多重バ

リアにより確保され、その典型が高レベル放射性廃棄物である。高レベル放射性廃棄物は、原子力発電所から

発生した使用済燃料が再処理工場でＵ（ウラン）や Pu（プルトニウム）を分離回収した後に発生する核分裂生
成物が主体の廃液で、放射能濃度が高いのが特徴である。廃液はガラス原料と共に混合溶融されガラス固化

体とされ、地上施設において 30～50年程度貯蔵された後、300m以深の地層中に処分（地層処分）される。ガ
ラス固化体は、金属容器（オーバーパック）に封入され、その外側に緩衝材（ベントナイト（天然の粘土）と珪砂

が混合され圧縮成型されたもの）が配置される。その外側は岩盤である（図 1：多重バリアシステム[1]）。ガラス
固化体は地下に坑道を掘削し、300m以深の地層中に埋設処分される。処分後、処分坑道は段階的に埋め戻
される。時間経過に伴ってガラス固化体からは崩壊熱、周囲からは地下水が侵入し、緩衝材と接触すると膨潤

することで隙間はシールされる（自己シール性）と共に、水の流れは抑制される（止水性）。水は緩衝材中を水

蒸気と液状水の混合体で拡散することにより水分分布が形成され、やがてはオーバーパックに到達し飽和する。

一方、内側からは崩壊熱が拡散することで温度分布が形成される。更に、緩衝材は水と接触すると膨潤応力

（圧）を発現するため、水分分布の形成過程で膨潤応力分布も形成されると考えられる。このように、緩衝材中

では、埋設後、再冠水の過程で、熱、水、応力が連動したプロセスが発生することから、これらの連成モデルが

必要である。以上の課題に対して、本研究では、主に以下の 2 点を研究課題とし、人工バリアを構成する緩衝
材について、再冠水過程での膨潤応力に関する熱力学モデルの開発を進めると共に、熱と水分の移動に伴っ

て形成される温度分布と水分分布、更にはそれらと連動して形成される膨潤応力分布の変化を連成的に解析

するためのモデル（熱－水－応力連成モデル）の開発を目指す。 
(1) 不飽和及び飽和条件での緩衝材の膨潤特性に関する熱力学モデルの開発 
(2) 再冠水過程での熱－水－応力連成モデルの開発 
 
2. 研究の目的 

(1) 不飽和及び飽和条件での緩衝材の膨潤特性に関する熱力学モデルの開発 
緩衝材として使用されるベントナイトは、モンモリロナイトが主成分の粘土であり、水と接触すると吸水膨潤し、

止水性・自己シール性、力学的緩衝性、化学的緩衝性、核種移行遅延性など、様々な性質を発現する。これ

らの性質は、モンモリロナイト結晶間（層間）が水和することに起因する。従来の研究では、ベントナイトの膨潤

性や透水性などのデータが取得され、乾燥密度に対する実験式などが報告されている。しかしながら、従来の

モデルとデータは特定のベントナイトや条件に対しては適用できるものの、ベントナイトの種類や条件が異なる

場合に対しては適用できない。本研究は、ベントナイトの主成分のモンモリロナイト層間の陽イオンが水和する

ことで膨潤することに着目し、層間水の熱力学データ（Gibbsの自由エネルギーなど）と熱力学理論により、モン
モリロナイト含有率や異なる層間中陽イオンのベントナイト、更には様々な水質、温度条件に対して膨潤応力を

解析できる汎用モデルを開発することを目的とする。 
 
(2) 再冠水過程での熱－水－応力連成モデルの開発 
地層処分の多重バリアシステムでは、ガラス固化体からの崩壊熱、岩盤側から地下水が侵入し、同時に温

度分布と水分分布が形成され、更に再冠水過程に伴って膨潤応力分布も形成される熱－水－応力が複合し

 
図１ 地層処分の多重バリアシステム 



た現象が進行し、これらが飽和に至るまで長期に亘り継続する。熱－水－応力の連成プロセスについては従

来からも研究されているが、不飽和から飽和に至る過程での影響（膨潤応力、熱拡散など）が考慮されていな

い、塩水などの水質の変化に対して限定的である、温度の影響が考慮されていない、更には、適用できる種類

のベントナイトが限られるなどの課題がある。本研究は、熱（温度）、水（水分）、応力（膨潤応力）が連動したプ

ロセスについて、不飽和から飽和に至る過程での熱拡散、水分拡散、膨潤応力に関する各モデルを構築する

ことで、汎用的かつ現実的な熱－水－応力連成モデルを開発することを目的とする。 
 
3. 研究の方法 

(1) 不飽和及び飽和条件での緩衝材の膨潤特性に関する熱力
学モデルの開発 
ベントナイトの膨潤は主成分のモンモリロナイトが膨潤すること

に起因し、更に膨潤はモンモリロナイト層間中の陽イオンが水和

することで発現することから、モンモリロナイト層間への水の吸

着・脱着反応に関する熱力学データ（Gibbs の自由エネルギー
など）を取得した。熱力学データは、Na 型モンモリロナイトを始
め、地下水による変質を考慮して、層間中陽イオンを代表的なイ

オン（Ca 及び K）に置換した Ca 型や K 型モンモリロナイトを合
成し、含水比や温度をパラメータに、相対湿度法（RH 法）[2]に
より蒸気圧を測定した（図 2：相対湿度法による蒸気圧測定の概
念）。また、熱力学理論に基づいて、ベントナイトの膨潤応力に

及ぼす温度の影響に関する熱力学モデルを検討した。 
 
(2) 再冠水過程での熱－水－応力連成モデルの開発 
 熱（T）－水（H）－応力（M）連成モデルは、実規模スケールの人工バリアに対して開発した（図 3：熱（温度）
－水（水分）－応力（膨潤応力）の解析体系）。

緩衝材中の熱の移動は、熱伝導率データに基

づいた熱拡散により解析した。熱拡散係数の

導出に当たっては、ベントナイトの乾燥密度や

水分量、水質の影響についても検討し、モデ

ル化した。緩衝材中の水分の移動は、水蒸気

と液状水の混合体での移動を考慮した水分拡

散により解析した。また、解析は、差分法による

数値解析により実施し、解析データは地下施

設（日本原子力研究開発機構幌延深地層研

究センターの深度 300mの坑道）で実施された
人工バリアの原位置試験データ[3]と比較し、
連成モデルの実用性について議論した。 
 
4. 研究成果 

(1) 不飽和及び飽和条件での緩衝材の膨潤特性に関する熱力学モデルの開発 
① ベントナイト及びモンモリロナイト中の水の熱力学データ 
 ベントナイト中の水の熱力学データについては、膨潤応力などの実測値が多く報告されている Na型ベントナ
イトでさえ実測データが限られており、Ca 型や K 型に至っては皆無である。本研究では、先ずは Na 型ベント
ナイト（クニゲル V1：モンモリロナイト含有率 51%）[4]とその主成分の Na型モンモリロナイト（クニピア F：モンモ
リロナイト含有率 99%以上）（クニミネ工業製）について、標準状態（25℃）において含水比をパラメータに相対
湿度法により蒸気圧を測定した。図 4 に相対部分モル Gibbs の自由エネルギーとモンモリロナイトに対する含
水比との関係の測定例を示す。両ベントナイトとも、含水比が 40%付近から、含水比の減少に伴って水の活量
と相対部分モル Gibbsの自由エネルギーは低下し、過去の実測値結果[5, 6]と同様な傾向であった。 

 
図２ 相対湿度法による蒸気圧測定の概念 
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図３ 熱（温度）－水（水分）－応力（膨潤応力）の解析体系 
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次に、Na 型ベントナイトが地下水と長期に亘り接
触することで Ca型や K型などに変質する可能性が
あることから、Na型モンモリロナイトを Ca型とK型に
置換合成し、同様な方法により熱力学データを測定

した。その結果、Ca型モンモリロナイトは、Na型モン
モリロナイトと同様な傾向が得られた。一方、K 型モ
ンモリロナイトは、含水比が約 15%以下の領域で水
の活量と相対部分モル Gibbs の自由エネルギーが
減少し、Na や Ca 型と大きく異なった。K 型モンモリ
ロナイトの層間には水 1 分子層のみしか入らないこ
とが知られており、これまでの知見とも整合してい

る。このことは K 型に変質すると膨潤しにくいことを
示している。 
図 5 にモンモリロナイト部分密度に対する熱力学
モデルによる膨潤応力の解析結果と実測値[7-
9]との比較を示す。解析値は実測値と良く一致
しており、モデルの実用性が確認された。 
 
② ベントナイトの膨潤応力に及ぼす温度の影
響に関する熱力学モデル 
これまでの熱力学モデルは、標準状態

（25℃）での膨潤応力を解析することができた
が、温度の影響についてはモデルが存在しな

かった。本研究では、水の熱力学データにつ

いて、蒸気を近似的に理想気体と見なし、

Clausius-Clapeyron の式を適用することで温度
の影響に関するモデルを導出することに成功し

た。その結果、キーパラメータは、相対部分モ

ルエンタルピーであることが判明した。また、一

部データを取得し、膨潤応力に及ぼす温度の

影響について解析した。 
図 6に相対部分モルエンタルピー（d ）と

含水比と関係の測定例[6]を示す。多少のバラ
ツキが見られるものの、d は概ね含水比

43%以下の領域で含水比の減少に伴い緩やかに低下
する傾向を示した。これは、モンモリロナイト部分密度

に換算して概ね 1.25Mg/m3 以上の領域で、温度上昇

に伴って膨潤応力が緩やかに低下することを示してい

る。地層処分における緩衝材の設計仕様とモンモリロ

ナイト含有率を考えると、現実的には温度の影響は考

えなくても良い領域であると考えることができる。膨潤

応力に及ぼす温度の影響について、熱力学理論と熱

力学データに基づいて定量的に解析したのは、これが

初めてである。今後、データの充実を図ると共に、モデ

ルの有効性や汎用性などについても検討する。 
 
(2) 再冠水過程での熱－水－応力連成モデルの開発 
 緩衝材中の熱－水－応力連成モデルについては、

 
図４ 相対部分モル Gibbs の自由エネルギーとモンモ
リロナイトに対する含水比との関係の実測例 

 

図５ 相対部分モル Gibbs の自由エネルギーとモンモリロ
ナイトに対する含水比との関係の実測例 

 
図６ 相対部分モルエンタルピーと含水比との関係
の測定例（〇：本研究（クニピア P）、△：文献
データ（クニピア F）） 
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実規模スケールでの緩衝材及びその周辺岩盤中の熱移動に伴う温度分布、緩衝材中の水分移動に伴う水分

分布、緩衝材中の水分分布に伴う膨潤応力分布の解析を行った。温度分布の経時変化については、日本原

子力研究開発機構幌延深地層研究センターの地下施設（深度 350mの試験坑道）で実施している実規模スケ
ールの人工バリア性能試験の実測結果[3]と比較した結果、解析値の方がやや高目ではあるものの概ね一致
した。また、温度分布の変化と連動する水分分布の経時変化についても実測結果とほぼ一致した。 
図 7 に水分分布の変化に伴う膨潤応力分布の経時変化の解析例を示す。水分分布（含水比）の変化に伴
って膨潤応力分布も変化していることが分かる。解析は、飽和条件における膨潤応力については熱力学モデ

ルに基づいて、不飽和条件での膨潤応力については実測結果に基づく実験式に基づいて実施しており、実

測結果と概ね整合している。地下水の再冠水過程において、水分移動に伴って緩衝材中で膨潤応力に分布

が発生する可能性については、以前から予測していたものの、今回、人工バリアの原位置試験により、実際に

発生することが明らかとなり、また、その程度も概ね一致したことから、解析手法の実用性が確認された。 
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