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研究成果の概要（和文）：本研究では、乾燥に伴うセシウム、ナトリウムおよびケイ酸の乾燥面近傍の集積によ
る間隙率および浸透性の低下をX線CTおよび透水試験により明らかにした。また、乾燥面近傍での溶質の移動に
は毛管力が大きく関与することを見かけの物質移動係数の評価により示した。さらに、ケイ酸の乾燥面近傍の集
積挙動は、地層処分システムにおける核種移行を抑制するのみならず、処分場の人工バリアであるベントナイト
の変質の原因となるカリウムイオンの供給を抑えることを示唆した。このことは、廃棄体をより小さい間隔や重
ねて縦に配置して温度の上昇があっても、ベントナイトの変質は抑えられ、処分場全体の設置面積を半分以下に
できることを意味する。

研究成果の概要（英文）：X-ray computed tomography and permeability tests in this study have shown 
that drying process causes deposition of cesium, sodium and silicic acid near the dry surface, 
reducing porosity and permeability. The significant involvement of capillary forces in the migration
 of solutes close to the drying surface was demonstrated by the evaluation of apparent mass transfer
 coefficients. Furthermore, it was suggested that the deposition behavior of silicic acid near the 
dry surface dose not only suppresses radionuclide migration in a geological disposal system, but 
also suppresses the supply of potassium ions, which cause the alteration of bentonite, the 
engineered barrier of the repository. This means that the alteration of bentonite can be limited 
even when ambient temperatures rise by arranging waste bodies at smaller intervals or stacking them 
vertically, thus reducing the overall footprint of the repository by less than half.

研究分野：工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
地層処分ではその健全性の確認のために50年間を超えて坑道が維持され、通気状態になる。従って、坑道周囲で
は、坑道に向けた乾燥が生じ、ケイ酸等を含む塩類が乾燥面近傍に集積･析出し、人工バリアへの地下水の浸入
を抑えることになる。このことは廃棄体(約4万本と見積もられる)をより密に定置し、人工バリアが一時的に高
温になっても、地下水の蒸発はさらに促進され、人工バリアの変質を防ぐ。本研究では、乾燥に伴う物質集積に
着眼し、乾燥面近傍における間隙率および透水性の低下を実験的に解明するとともに、これら知見により地層処
分の必要な敷地面積を従来（44平方m/本）の半分以下にできることを示したものである。

※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。
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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、処分システムの健全性確認のために 50年間を超えて
坑道が維持され、通気状態になる。この際、坑道周囲では、坑道に向けた乾燥に伴い、ケイ酸を
含む塩類が乾燥面近傍に集積･析出するため、人工バリアへの地下水の浸入を抑えることになる。
このことは、廃棄体(約 4万本と見積もられる)をより密に定置して人工バリア内が一時的に高温
になるとしても、地下水による人工バリアの変質が防がれるため、従来よりも小さな処分場の実
現に繋がる。そこで、本研究では、乾燥に伴う物質集積に着眼し、透水性の低下を実験的に確認
するとともに、その現象と地層処分の敷地面積のさらなるコンパクト化について考察する。 
 
２．研究の目的 
不飽和層とは地下水によって満たされていない領域を指す。本研究の
目的は、乾燥に伴う不飽和層での物質移動と析出による自己閉塞のダイ
ナミクスを、X線 CTや透水試験により定量的に整理し、それらを基に全
体面積をコンパクト化した地層処分システムを示すことにある。 
 地層処分場の全体面積は、人工バリアが 100℃以下になるように、放射
壊変により発熱する廃棄体の定置間隔を定めて設定される。この温度制
限は、地下水中のカリウムイオンによるバリア材(ベントナイト)の変質を
防ぐためにある。他方、地層処分では、前述のように廃棄体定置後 50年
間を超えて坑道が維持され、通気状態になる。この際、図 1 に示すよう
に、坑道周囲では坑道に向けた乾燥に伴い不飽和層が形成され、ケイ酸
を含む塩類が乾燥面近傍に集積・析出する。このことは、人工バリアへ
の地下水の浸入自体が抑えられ、バリア材変質も防がれることを意味し、
一時的に 100℃を超えるようなより狭い間隔での廃棄体定置に繋がる。 
 
３．研究の方法 
本研究では、研究目的を達成するために、次の 4つの検討課題を設定する。検討課題(1):模擬
多孔質体を用いた乾燥に伴う物質移動の実験的検討、検討課題(2):実験結果に基づく、物質移動
を表す数学モデルの構築、検討課題(3):不飽和層の自己閉塞のダイナミクスの整理と各課題への
反映、そして、検討課題(4):コンパクト地層処分概念の提示である。 
 ここで、検討課題(1)では、ケイ砂等の充填層を用いて、種々の塩類を溶解させた模擬地下水
(塩水系地下水と淡水系地下水を考慮)を満たした後に充填層の上面から乾燥を進め、析出物によ
る間隙変化を X線 CT値(最小解像度 20 μm)より定量化するとともに、充填層の重量の時間変化
から乾燥速度を実験的に得る。また、充填層の上面部、中央部および底部について析出物を採取
し、それらの化学分析により、各部の析出量の把握を行い、X線 CTの結果との整合性を確認す
る。さらに、析出物による透水性の変化を明らかにする。また、検討課題(2)では、充填層（多孔
質体）中の水分移動に関するモデル化を行い、溶質の再分配や析出過程の考察を行う。検討課題
(3)では、検討課題(1)および(2)を不飽和層の自己閉塞のダイナミクスとして系統的に整理し、各
課題にフィードバックする。さらに、検討課題(4)において、検討課題(3)を基に地下水の蒸発や
人工バリアの熱的な変質を十分に防ぐ許容温度(100℃以上)を整理し、地層処分場を現状に比較
してどの程度コンパクト化できるかを示す。 
 
４．研究成果 
(1) 模擬多孔質体を用いた乾燥に伴う物質移動の実験的検討 
 図 2には、図 1において処分場領域に向けて通気による乾燥が進む過
程を模式的に示している。本研究では、処分場に向かう 1方向に乾燥が
進むことを考慮して、図 3左のような主にケイ砂(平均粒径 0.3 mm)充填
層に各種溶液を満たし、図 3右のデシケータ内で強制的な通気による乾
燥を模擬するために真空乾燥を行った。また、比較として減圧しない
条件も行った。乾燥は充填層重量がほぼ変化しなくなるまで行った。 
 図 4の上は、塩として塩化セシウムを用いて、0 M、0.1 M、1.0 Mの
塩化セシウム溶液を充填層に飽和し、乾燥させた後の X 線 CT 像であ
る。図面の上部が乾燥面であり、側面および底面からの乾燥はない。な
お、X線 CT像は、解像度 20 µm, ボクセルサイズ 400 µmのものであ
る。1.0 Mの場合が顕著なように、塩化セシウムが乾燥面に近い上面に
集積していることが分かる（図中の楕円で囲んだ白い部分）。また、図
4(a)に用いたケイ砂の粒子径分布を示す。これは、毛管力は一様ではな
く、図 4(b)のような局所的な流路の不均一性の存在を意味する。実際、
図 4(c)に示した 3Dの X線 CT画像から、析出は乾燥面近傍において一
様でなく、乾燥過程における選択的な流路の形成が示唆された。 

図 1 処分場操業時
の通気と不飽和層
の形成の概念図 

図 2 処分場に向けた
乾燥過程の模式図 

図 3 実験に用いた
ケイ砂充填層と乾燥
用デシケータ 



 図 5(a)に、比較のために、純水を用いた
場合の X 線 CT 値からの間隙率分布を示
している。図の横軸 zは充填層の深さを示
しており、z=0が充填層の底面、z=25 mm
が充填層の上面（乾燥面）を意味する。図
5(a)に示すようにケイ砂充填層の間隙率
は概ね 0.38 であった。図 5(b)に CT 値か
ら単位間隙体積あたりの塩化セシウム
（析出物）の体積を推算し、それにより定
量化[②]した析出による間隙率の変化を
示す。図 5(b)から乾燥面に近づくにつれて
間隙率が減少していくことが分かる。な
お、同様の実験を塩化ナトリウムおよび
ケイ酸ナトリウム水溶液でも行った。こ
れらの場合、X線吸収能が塩化セシウムよ
り小さいこと、また、ケイ酸水溶液からの
析出物はケイ砂充填層の主成分であるシ
リカとなることから、X線 CT像では間隙
変化が判別し難かったが、CT値を用いた定量評価から
乾燥面近傍における間隙率の低下が確認された。他方、
自然乾燥の実験においても同様の析出物による間隙率
低下を確認するとともに、塩化セシウムを析出させた
充填層の上部、中部、下部を取り分け、それらを純水に
浸漬して析出物を溶解し、24 時間後にセシウム濃度を
原子吸光分光により測定したところ、中部，下部に比べ
て上部におけるセシウム量が顕著に多いことから、間
隙率変化が塩化セシウムの集積によることを確認して
いる。 
 図 6(a1)は、1 M塩化セシウム溶液をケイ砂充填層に
飽和、乾燥させた後に、同じ 1 M塩化セシウム溶液を
流し、浸透率の経時変化を追跡したものである（同図
(a1)中の●）。ここでは、析出物のないケイ砂充填層の浸
透率（同図(a1)中の●）も併せて示している。浸透率と
は充填層の透水性を意味し、その値はダルシ―則に基
づいて m2の単位を持っている[①]。実験は図中(c)のよ
うに水頭一定の条件で行い、圧力勾配一定で流れる地
下水流動を模擬している。また、図 6(a2)は、所定時間
毎にフラクションコレクター
により流出液をサンプリング
し、流量と溶出するセシウム濃
度を測定した結果である。通液
開始直後の浸透率に着目する
と、析出物がある充填層の浸透
率(図 6(a1)の●)は、ない場合(図
6(a1)の●)と比較して明らかに
小さい。また、図 6(a2)から、セ
シウムの濃度は1 Mより若干高
く、乾燥面近傍に集積した塩化
セシウムが溶出することが分
かる。その結果は、浸透率(図
6(a1)の●)が時間の経過に従っ
て徐々に増加していくことに
調和的である。他方、図 6(b1)は、
1 Mケイ酸ナトリウム水溶液を
ケイ砂充填層に飽和、乾燥させ
た後に純水を流した場合の浸
透率の時間変化である（図 6(b1)中の●）。この実験では、アルカリ条件下で溶出した高濃度のケ
イ酸が乾燥過程による析出した後に、処分場の上流から地下水(pH 8程度)が流れることを想定し
ている。すなわち、地層処分場の建設におけるセメント系材料の利用により周辺は長期に亘り高
い pH環境にあるが、処分場の上流側からはセメント系材料の影響を受けていない通常の地下水
が処分場に流入する[③]。図 6(b1)から分かるように、乾燥面近傍のケイ酸の析出物（二酸化ケイ
素：シリカ）により、析出物のない場合（図 6(b1)中の●）と比較して浸透率が明らかに小さく、
時間の経過ともに、さらに低下した。この浸透率低下には通液に伴う析出物の再分配が考えられ

図 4 塩化セシウムを用いた場合のケイ砂充填層の乾燥
前後の X線 CT像(図上段)、ケイ砂の粒径分布(a), 局
所的流動の概念図(b)および X線 CTの 3次元画像(c) 

図 5 ケイ砂充填層の深さ方向の平均間
隙率 ((a):純水の場合の乾燥後, (b) 1.0 M
の塩化セシウムを用いた場合の乾燥後) 

図 6 ケイ砂充填層の浸透率と溶出液における溶質濃度((a1), 
(a2): 1M塩化セシウム水溶液を用いた場合、(b1),(b2): 1.0 M
ケイ酸ナトリウム水溶液を用いた場合, (c)実験装置の概略図) 



る。図 6(b2)は充填層から流出した溶液中のケイ酸濃度の時間変化である。実験開始直後に析出
物の流出が見られたが、それ以降はほぼケイ酸は溶出しなかった。なお、一般的に地下水は、何
れの pHにおいても溶解度に近いケイ酸を含んでいる。このことは、乾燥部が再冠水する際、ケ
イ酸の析出物の溶解は本実験のような純水を流動させた場合に比較してさらに抑えられること
を意味する。 

 
(2)実験結果に基づく物質移動を表す数学モデルの構築 
 (1)では、ケイ砂充填層の乾燥後の間隙率や浸透率に着目したが、同実験では、乾燥に伴う充填
層の質量変化も追跡している。これに基づき本研究では、溶媒の物質移動を簡便な数学モデルに
よって評価することを試みた。図 7にその概要と結果を示す。ここでは溶媒として純水を用いた
場合に着目した。図中(a)が充填層質量 (液相によって飽和している場合を 1, 完全に乾燥した場
合を 0となるように正規化している)の時間変化である(一部負の値となっているが、これは実験
誤差となる)。この図から分かるように、比較的初期においては時間に対して線型に質量が減少
していくことが分かる。これについては、乾燥面からの蒸発が物質移動を律速することが従来の
研究からも指摘されている[例えば,④]。すなわち、毛管力による溶質の移動（物質移動）は速や
かに進行し、乾燥面近傍の物質移動が乾燥速度を支配する。そして、充填層内の水分が少なくな
った後は、自由水の乾燥面への拡散が物質移動を律速する。さらに乾燥が進むと、充填層内の充
填粒子へ付着した水が離脱するが、この際も充填層内を拡散する過程が物質移動を律速する。そ
こで本研究では、図 7(a)中の楕円で示した、充填層質量が線形に減少する範囲に着目し、図 7(b)
に示す式により、同図(c)に示す乾燥面の境膜における物質移動をモデル化した。そして、同図(d)
のように質量の減少速度から見かけの物質移動係数 kM

*(kg/(s･m2))を算出した。そして、ケイ砂
が充填されていないカラムに高さ 25 mm（ケイ砂充填時と同じ高さ）の純水を入れた場合、およ
び、ケイ砂充填時の間隙体積と等しい量の純水（カラム高さ 10 mmに相当）を入れた場合の物
質移動係数と比較した。その結果、図 7(e)の表に示すように、充填粒子がある場合、見かけの物
質移動係数は粒子のない場合と比較して大きい。これは、充填粒子がある場合には溶媒が毛管力
によって速やかに乾燥面に供給され、乾燥が促進されることを示している。これらのことから、
充填層においては毛管力により溶媒および溶質の移動が促進され、乾燥に伴い溶質が析出する
ために、図 4に示したように乾燥面近傍に溶質が集積すると理解できる。なお、充填粒子がなく
液相のみの場合、乾燥に伴い水位が低下し、見かけ上境膜の厚みが大きくなって乾燥の抵抗とな
り、見かけの物質移動係数が小さく評価される。 
 

  
図 7 ケイ砂充填層の乾燥過程における正規化質量の経時変化(a)、表面からの乾燥を表すモデ
ル式(b)とその概要(c)、質量減少速度へのモデルの適用(d)およびモデルから評価された見かけ
の物質移動係数の値(e) (ここで固相なしは比較のためのケイ砂を充填しない場合) 

 
(3)不飽和層の自己閉塞のダイナミクスの整理と各課題への反映 
 本研究では、前述した主要な実験および解析に加えて、試行実験として充填層の長さ、溶質濃
度や乾燥条件の違いなどについても検討を行っている。例として図 8(a)に塩化セシウムの濃度を
パラメータにしたケイ砂充填層の乾燥過程における質量変化を図 7(a)にように正規化して示す。
ここでは乾燥の条件は自然乾燥としている。この図から分かるように、1 Mの場合において最も
乾燥速度が小さい。これは乾燥表面近傍への塩化セシウムの析出（集積）による間隙率の低下に
起因している。 
また、図 8(b)に、充填粒子にガラスビーズを用い、そこに純水を充填した充填層の乾燥過程に
おける質量変化を、前述と同様に正規化質量として示す（自然乾燥条件）。充填粒子径を変化さ
せた本検討では、図から分かるように粒子径の小さい方が、乾燥速度が大きくなった。これは、
毛管力は粒子径の小さい方が大きくなるために、粒子径が小さくなると水の乾燥面への移動が



促進されることに起因する。このように、溶媒の物質移動、そして、それに伴う溶質の物質移動
は乾燥速度にも影響する。また、溶質を含む場合、前述のように、乾燥後の透水性は乾燥面近傍
における溶質の集積により小さくなるが、溶質濃度が倍になっても透水性は必ずしも半分には
ならないことや、溶質の析出が乾燥面近傍では一様ではないことが明らかになった。加えて、自
然乾燥および真空引き乾燥ともに乾燥過程は、液相量が凡そ 10%に至るまでは乾燥面における
乾燥過程が律速することが明らかになった。 

 

さらに、本研究では、地下環境においてケイ酸が水溶性ケイ酸(単量体)およびコロイド状ケイ
酸(重合体)の形態をとることを考慮して、上述の結果を発展させ、これらを充填層に通液した際
の透水性変化も実験的に検討した。その結果、水溶性ケイ酸のみよりもコロイド状ケイ酸を併せ
て通液した場合に、析出による透水性の低下がより顕著になった。また、地下水には多様なイオ
ンが溶存することから、その中で主要となるカルシウム(Ca), アルミニウム(Al)およびマグネシ
ウム(Mg)にも着目し、Caをケイ酸水溶液に加えた系、さらにそこに AlやMgイオンを加えた系
において水和物の析出を確認することができた。これら結果は、何れも乾燥過程を伴う析出によ
る透水性の低下に寄与するものであり、乾燥面近傍への溶質の集積過程と自己閉塞現象（透水性
の低下）をさらに解明する上で重要な知見と考える。なお、(1)に述べた、塩化セシウムおよび塩
化ナトリウムを析出させた充填層の透水性を評価する際の流体は、乾燥前に加えた溶液を用い
た。これらの場合も、析出物が可溶性であるものの、それらの溶解は直ちに進行するのではなく、
低下した浸透率を一定期間維持した。このことも地下水の処分場への流入を一時的に抑える効
果に繋がると言える。 
 
(4)コンパクト地層処分概念の提示(本研究の最終的なまとめ) 
本研究の成果を地層処分場のレイアウトに適用した。これまで、ベントナイトの変質を防ぐ観
点から 100℃以下になるように処分体 1体あたりの定置間隔を定め、処分場全体の面積を定めて
いたが、本研究の成果をまとめると、乾燥に伴うケイ酸の乾燥面近傍への集積に伴う透水性の低
下は、処分場に流入する地下水量はもちろんのこと、人工バリアであるベントナイトの変質の原
因となるカリウムイオンの流入をも抑える。このことは、廃棄体をより小さい間隔や重ねて縦に
配置して温度の上昇[⑤]があっても、地下水の蒸発による溶質の集積をさらに促進し、ベントナ
イトの変質[⑥,⑦]を防ぐことから、処分場全体の設置面積を半分以下にできる可能性を示唆す
る。なお、本研究で得られた、乾燥面への溶質集積に関する知見は、乾燥に伴う瓦礫内の Cs移
行挙動の理解（すなわち、表面集積部のみを放射性廃棄物とする廃棄物減容に関する検討）や人
工バリアに用いるベントナイト変質のナチュラルアナログの解釈（同鉱床のケイ素によるセメ
ンテーションなど）にも寄与するものとなる。 
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図 8 充填層質量(正味の液相質量として正規化)の時間変化( (a)初期溶質濃度(CsCl水溶液)
の影響, (b)充填層の粒子径(ガラスビーズ)の影響) 
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