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緩衝材の地球化学プロセスに着目した熱－水－化学連成挙動に関する 

工学規模の人工バリア試験と解析評価 
 

鈴木英明*1 藤﨑淳*1,2 藤田朝雄*1 

 
高レベル放射性廃棄物の地層処分における人工バリア定置後のニアフィールドの挙動は，廃棄体からの放熱，人工バ

リア内への地下水の浸潤，緩衝材の膨潤，間隙水組成の変化など，熱的，水理学的，力学的および地球化学的プロセス

が相互に影響を及ぼし合う連成現象が生じることが予想される．このようなニアフィールド環境の理解と予測を目的に，

ニアフィールドの連成現象を表現する熱－水－応力－化学連成挙動解析モデルの開発を行っている． 
本研究では，人工バリア内で生じる連成現象を定量的に把握することを目的に，工学規模の人工バリア試験を実施し

た．さらに，開発中の連成解析モデルによる解析評価を通じて，解析モデルの現状レベルを確認し今後の課題を抽出し

た． 
工学規模での人工バリア試験は，廃棄体の発熱を模擬した温度勾配条件下において，コンクリート支保を想定したモ

ルタルから高アルカリ性間隙水が不飽和状態の緩衝材へ浸潤する条件で実施した．そして，埋設した計測センサーによ

り温度や含水比の変化を把握した．また，緩衝材のサンプリング試料を対象とした鉱物分析によって，モルタルとの接

触界面近傍でシリカを主成分とする非晶質物質の生成を示唆する結果が得られた． 
さらに，開発中の連成解析モデルにより緩衝材中への高アルカリ性間隙水の浸潤にともなう地球化学プロセスに着目

した熱－水－化学連成解析を実施した．そして，緩衝材中の温度変化や再冠水挙動を試験結果と比較し，解析モデルの

妥当性を確認した．また，ポルトランダイドが溶解して高い Ca 濃度のモルタル間隙水が不飽和緩衝材中へ浸潤し，一方，

緩衝材中ではカルセドニが溶解することから，モルタルとの接触界面近傍での析出物が C-S-H ゲルである可能性を示し，

試験結果と整合する結果が得られた． 
本研究を通じて，開発中の連成解析モデルが，緩衝材とコンクリート支保の地球化学プロセスの相互作用を考慮した

連成現象の評価に適用できる可能性を示した．さらに，緩衝材中での水蒸気移動による間隙水の濃縮や，不飽和状態に

おけるモンモリロナイトの保水形態を考慮した地球化学反応の取扱いの必要性など，より現実的な連成解析モデルを構

築するための課題を抽出することができた． 
Keywords：高レベル放射性廃棄物，地層処分，人工バリア，熱－水－応力－化学連成挙動，連成解析モデル 

 
It is anticipated that thermal - hydraulic - mechanical - chemical (THMC) processes will be coupled in the bentonite buffer 

material of a high-level radioactive waste repository. The main contributors to these processes are heat arising from the radioactive 
decay of the vitrified waste, infiltration of groundwater from the host rock and/or leachate from the cementitious component of the 
repository, and the consequent increase in swelling pressure and chemical reactions. In order to evaluate these coupled processes in 
the bentonite buffer material, it is necessary to take steps towards the development of a credible and robust THMC model. 

The current paper describes the measured data of an engineering-scale coupled THC process experiment and the calculated results 
of a THC model undergoing development. The coupled experiment used an electric heater, bentonite blocks and a mortar block, 
subjected to infiltrating water to simulate a high-alkaline porewater derived from the concrete tunnel support seeping into the 
bentonite buffer material under a thermal gradient provided by the vitrified waste.  

Temperature and water content of the bentonite buffer material were measured by several sensors continuously for several months. 
After this time, the buffer material was sampled. The results of mineral analysis of the samples suggested that the precipitate of 
amorphous hydrate with silica was found in the buffer material in contact with the mortar. The developing THC model simulated 
C-S-H gel precipitation as a secondary mineral in the exact same locality because of the solution being saturated with respect to 
portlandite and chalcedony, thereby providing some confidence in the chemical feature of the developing THC model.  

Some important issues in the future development of the model were also identified, including the concentration of porewater 
being influenced by vapor movement in the bentonite buffer material due to heating from the vitrified waste and geochemical 
reactions being affected by the water retention feature of the bentonite buffer material. 
Keywords: high-level radioactive waste, geological disposal, engineered barrier system, coupled thermo-hydro -mechanical - 
chemical (THMC) processes, coupled numerical model 
  
 

1 はじめに 

 
高レベル放射性廃棄物の地層処分における人工バリア

定置後のニアフィールドの挙動は，廃棄体からの放熱，人

工バリア内への地下水の浸潤，緩衝材の膨潤，間隙水組成

の変化など，熱的，水理学的，力学的および地球化学的プ

ロセスが相互に影響を及ぼし合う連成現象が生じること

が予想される． 
このようなニアフィールド環境条件を理解し予測する

ことは，オーバーパックの腐食や核種移行の環境条件を明

確にするうえで重要である．また，海水系地下水環境や，

コンクリート支保を想定した場合，ニアフィールドの健全

性を長期に渡って評価するためには，人工バリアを中心と

した化学的変遷がニアフィールドの水理場や力学的安定

性に与える影響を考慮し，ニアフィールドの全体挙動を定

量的に捉えることが肝要となる．しかしながら，このよう

な長期挙動を実験によって把握することは困難であるた

め，数値解析によるアプローチが有効な評価手法になると

考えられる．このようなことから，人工バリアを中心とし

た化学的変遷を考慮したニアフィールドの連成現象を表

現する熱－水－応力－化学連成挙動解析モデル(以下，連

成解析モデルという)の開発を行っている[1,2]．  
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他方，人工バリアおよびその周辺で生じる連成現象を定

量的に把握し，開発中の連成解析モデルの適用性を確認す

ることを目的として，工学規模の人工バリア試験設備

(COUPLE)を使用したデータ取得を進めている[3,4]．これ

までに，大気下における 180 日間の試験を実施し，温度場，

再冠水挙動および緩衝材間隙水 pH を取得し[3,4]，連成解

析モデルによる解析評価が行われている[5]． 
本研究では，実際の地下深部により近い環境として大気

の影響を排除するため窒素ガスを供給した低酸素濃度条

件下で 830 日間の人工バリア試験を実施した．そして，計

測センサーにより温度や水分変化を測定した．また，緩衝

材中の物質移行および地球化学プロセスに関する情報を

得るため，試験終了後に緩衝材をサンプリングして化学分

析や鉱物分析を実施した．そして，開発中の連成解析モデ

ルにより，温度勾配条件下におけるモルタルからの高アル

カリ性間隙水の浸潤による緩衝材構成鉱物の溶解や二次

鉱物の沈殿などを考慮した熱－水－化学連成解析を実施

した．さらに，実験結果との比較を通じて，連成解析モデ

ルの現状レベルの確認と今後の間発に向けた検討事項に

ついて考察した． 
 

２ 人工バリア試験 

 
2.1 試験設備 

COUPLE の概要を Fig. 1 に示す．試験体は，コンクリー

ト支保を想定したモルタルブロック(幅 1 m×奥行 1 m×

高さ 1 m)，圧縮ベントナイトで製作した緩衝材(直径 0.3 m，

高さ 1 m)および廃棄体を模擬したステンレス製の電気式

ヒーター(直径 0.1 m，長さ 1 m，以下，中心ヒーターとい

う)から構成される．試験体の寸法は，設備の制限からモ

ルタルブロックの寸法が，「第 2 次取りまとめ」の廃棄体

竪置き方式の場合に設定された廃棄体 1 本あたりの占有

面積の 1/7 程度であることから[6]，ここでは，緩衝材厚さ

および中心ヒーターの直径を，「第 2 次取りまとめ」人工

バリア仕様の 1/7 スケールとした．緩衝材およびモルタル

ブロックの仕様を Table 1 に示す．試験体の側面には，温

度の境界条件を与えるパネルヒーターを設置した．このパ

ネルヒーターは，計 8 機のジャッキで固定し試験体の変形

を拘束した．試験体上部は，モルタルブロックの水分を飽

和状態に保つため，温度を制御した浸潤水で満たした．試

験体の下部には断熱材を充填した．また，低酸素濃度状態 
 

 

 

 
(a) Plan view          単位：mm 

 

 
(b) Section view        単位：mm 

Fig. 1  Schematic view of COUPLE equipment 
 
 
 

Table 1  Properties of buffer material and mortar block 

 緩衝材（圧縮ベントナイト） モルタル 

材 料 

クニゲル V1（70wt％） 

とケイ砂（30wt％）の混合材 

水/セメント比＝55％，骨材/セメント比＝3 

セメント：OPC（比重 3.16） 

骨材：人工軽量骨材（比重 1.68） 

乾燥密度（kg/m3） 1600 1230

間隙率（-） 0.403 0.311

真密度（kg/m3） 2680 1785

初期水分飽和度（-） 0.5 1.0
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Table 2  List of sensors used in COUPLE experiment 

 機器名称 メーカー 仕様 数量 備考 

モルタル 熱電対 助川電気工業 シース熱電対 T35 32  

熱電対 助川電気工業 シース熱電対 T35 34  

サイクロメータ WESCOR PST-55-3D-SF 15
キャリブレーション結果より，

含水比ω≧11.7%に適用 

VAISALA HMP233 6
キャリブレーション結果より，

含水比ω≦13.6%に適用 静電容量式 

湿度計 
TDK CHS-UPS 3

キャリブレーション結果より，

含水比ω≦13.6%に適用 

土圧計 ST 研究所 PS25-20 10 定格容量 2.0MPa 

藤原製作所 PHS－1型，ガラス電極 3 緩衝材中に埋設 

緩衝材 

pH 計 
大起理化工業 IQ-200PH，ISFET 電極 4

測定毎に緩衝材試験体に挿

入して計測 

 
 
で試験を実施するため，試験体を密閉し窒素ガスによって

浸潤水のバブリングを実施した． 
試験に使用した計測機器の仕様を Table 2 に示す．温度

計測には，シース熱電対を使用した．緩衝材中の水分量の

変化は，釜石鉱山での原位置試験でも実績のあるサイクロ

メータおよび静電容量式湿度計を用いた[7]．これらのセ

ンサーは，所定の温度条件の下で含水比が既知の供試体を

用いて測定を実施し，出力値と温度の関係から含水比を推

定するための定式化を行った[8]．緩衝材間隙水 pH を計測

するために，土壌埋設型のガラス電極 pH 計を緩衝材中に

設置した．また，別途，ISFET 電極タイプ pH 計の緩衝材

試験体への挿入による測定も実施した．緩衝材の膨潤応力

を測定するための土圧計は，中心ヒーターと緩衝材との境

界面および緩衝材とモルタルの境界面に設置した． 
 
2.2 試験条件 

 「第 2 次取りまとめ」では，緩衝材の制限温度を 100℃
未満に設定している．また，上述した廃棄体一本あたりの

占有面積を設定した場合，その境界温度は約 70℃である

ことから[6]，本研究では，このような温度環境に従い試

験温度を設定した．すなわち，中心ヒーターの温度を 90℃
に設定し，試験体の側面に配置した 4 枚のパネルヒーター

の温度および試験体上部の浸潤水の温度を 70℃に設定し

た．この温度条件で 476 日間のモニタリングを実施した．

その後，中心ヒーターの設定温度を 5℃ずつ 3 段階で低下

させ，温度変化に伴う緩衝材の浸潤挙動の変化を 354 日間

モニタリングした．水理学的な境界条件としては，試験体

上部の浸潤水を 0.1 m の水位で管理した．この浸潤水は，

蒸留水とモルタルとが反応した溶液であり，試験開始時の

浸潤水の pH は約 12 であった．試験期間中は，試験体を

密閉し，試験体上部の浸潤水 0.1 m3を流量 0.2 m3/min の窒

素ガスでバブリングを継続して実施した．窒素ガスは，純

度 99.999 %以上の液化窒素を気化させて使用した．  
 
2.3 試験結果 

2.3.1 埋設センサーによる計測結果 
熱電対による試験体中の温度および静電容量式湿度計

とサイクロメータによる緩衝材の水分量の時間的，空間的

な分布を把握することができた．試験開始から 476 日間，

中心ヒーターと緩衝材が接触する部分で 95℃，パネルヒ

ーター壁面とモルタルが接触する部分で 75℃となった．

その後の中心ヒーターの温度低下にともない，それに追従

して試験体中の温度勾配も小さくなった．また，中心ヒー

ターの温度を低下させ始めた時期を境に水分量の上昇率

が増加している挙動を計測した．  
pH 計による緩衝材間隙水の計測は，間隙水が極めて少

ないと考えられる理由によって適正なデータが得られな

かった． 
2.3.2 緩衝材サンプリング試料の分析結果 

試験終了後，試験体の温度を室温まで低下させた後に，

緩衝材のサンプリングを実施した．サンプリング箇所は，

境界の影響を最も受けにくいと考えられる中間深度(緩衝

材の上部から 0.5 m 程度)とした．緩衝材の地球化学的な

変化は，特に，モルタルとの接触界面近傍で生じると考え

られるため，緩衝材とモルタルとが接触した状態でのコア

を採取した．そして，緩衝材の部分を厚さ 2 mm の薄片に

スライスして分析試料とした．  
(1)間隙水 pH の測定 
緩衝材間隙水の pH の測定結果を Fig. 2 に示す．間隙水

は，試料を圧密して排水させる方法により取得した．測定

には pH 試験紙を用い，目視による標準変色表との比較に

より求めた．本作業は，大気の影響を防止するため，酸素

濃度 1 ppm 以下の雰囲気制御グローブボックス内で実施

した．図中には大気中での測定結果も合わせて示している

が，両者の結果に差異は見られなかった．緩衝材間隙水の

pH は，モルタル側で高くなる空間分布を持つことが分っ

た． 
(2)メチレンブルー吸着量，陽イオン交換容量および浸出

陽イオン組成測定 
メチレンブルー吸着量の測定結果を Fig. 3 に，陽イオン
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交換容量の測定結果を Fig. 4 に，浸出陽イオンのうち Ca2+

イオン量の測定結果を Fig. 5 に示す．図中には，ブランク

試料の測定値(測定回数 5 回)の上下限値を合わせて示す．

これらの測定は，日本ベントナイト工業会標準試験方法に

基づいて実施した． 
モンモリロナイト含有量の指標となるメチレンブルー

吸着量および陽イオン交換容量は，特にモルタルとの接触

界面から約 5 mm の範囲で約 15 ％低下していることから、

この部分でモンモリロナイトの変質や溶解が生じた可能

性がある．また，中心ヒーター近傍で，イオン交換サイト 
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Fig. 3  Variation of methylene blue adsorption of buffer 
material from initial condition 

からの Ca2+イオンの浸出量が多くなっている．なお，本測

定は，抽出液に酢酸アンモニウム溶液を用いた標準的な方

法に替わって，カルサイトなどの随伴鉱物の溶解が生じな

いようにベンジルトリメチルアンモニウムクロライド

6 ％溶液を使用する SFSA 法にて実施した[9]．この方法に

よって得られた交換性陽イオン量の総計は，陽イオン交換

容量とほぼ一致することから，共存鉱物や可溶性塩などの

溶解が含まれていないイオン交換サイトからの浸出量を

表していると考えられる． 
 

 

35

40

45

50

55

60

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10

陽
イ

オ
ン

交
換

容
量

(m
eq

/
10

0
g)

中心ヒーター壁面からの距離（ｍ）

ブランク試料の上限値

ブランク試料の下限値

 

Fig. 4  Variation of cation exchange capacity of buffer 
material from initial condition 
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Fig. 5  Variation of leaching Ca2+ of buffer material from 
initial condition 
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Table 3 Fluorescent X-ray analysis (XRF), X-ray diffraction analysis (XRD) and SEM/EDX analysis methods of buffer 
material  

分析装置 測定目的 前処理 備考 

蛍光 X 線分析 

（リガク製 RIX1000） 

全岩化学組成の確認 試料を乾燥後，乳

鉢で粉砕し，圧縮成

型する 

化学組成の空間分布から鉱物の溶解

沈殿の有無を把握する．特に，X 線回折

では検出できない非晶質物質の生成の

可能性を把握する 

不定方位 粘土鉱物種の同定 

二次鉱物種の同定 

試料を乾燥後，乳

鉢で粉砕しガラス板

に詰める 

粘土鉱物種および二次鉱物種の定性分

析を行う 
X 線回折 

（リガク製

RINT2100） 
湿 度 制 御 測

定（定方位） 

層間陽イオンの確認 ガラス板上で試料を

水ひさせる 

層間イオンの価数を確認し，モンモリロ

ナイトが初期の Na 型から変化している

かどうかを調べる 

SEM 観察/EDX 分析 

（明石製作所 ISI-DS130/日

本フィリップス EDAX9100） 

二次鉱物種の同定 試料を乾燥後，カー

ボンホルダーにカー

ボン蒸着を施す 

SEM 観察により試料表面の結晶などの

形状を観察し，EDX で元素分析を行う．

形状および元素から鉱物種を推測する 

 
 
(3)機器分析 
緩衝材中における二次鉱物の生成や，モンモリロナイト

の変質などを確認するため，蛍光 X 線分析，X 線回折分

析，走査型電子顕微鏡による観察(以下，SEM 観察)および

エネルギー分散型 X 線分光分析(以下，EDX 分析)を実施

した．機器分析方法などを整理して Table 3 に示す． 
蛍光 X 線分析により全岩化学組成分析を実施した．分

析試料は，不均一性を軽減するため，メノウ乳鉢で粉砕し

た後に，圧縮成型して X 線の照射面を平滑にする処理を

行った．その結果，中心ヒーター近傍で，CaO と SO3 の

割合が上昇しており，硫酸カルシウムなどが沈殿した可能

性が示唆された(Fig. 6)．モルタルとの接触界面近傍では，

Al2O3の割合が減少していることから(Fig. 7)，モンモリロ

ナイトの溶解が生じた可能性が考えられるが，一方で，

CaO と SiO2 の割合が上昇していることから(Fig.8)，セメ

ント水和生成物のカルシウムシリケート水和物(以下，

C-S-H ゲル)などが生じたために，試料中に含まれる Al2O3

の割合が低く見積もられた可能性もある．  
次に，X 線回折による定性分析と SEM 観察／EDX 分析

を行った．しかしながら，中心ヒーター近傍での硫酸カル

シウム系の鉱物や，モルタルとの接触界面近傍での C-S-H
ゲルなどの二次鉱物の生成，さらには，モンモリロナイト

の溶解や変質を確認することはできなかった．また，モン

モリロナイト層間の陽イオン種を確認するために，相対湿

度を変化させながら X 線回折による底面間隔の測定を実

施し，既往の研究結果[10]と比較した(Fig. 9)．その結果，

相対湿度に対する底面間隔の変化が，層間イオン種が Na
型のベントナイトと同様な挙動を示したことから，モンモ

リロナイトが初期の Na 型から Ca 型に変化するような変

質は生じていないと考えられる． 
 
2.4 考察 

既往の研究では，温度勾配環境下において，高温側で硫

酸カルシウムなどの塩の沈殿が確認されている[11,12]．本
試験においても，蛍光 X 線分析結果から高温側で硫酸カ

ルシウムの沈殿が示唆された．硫酸カルシウムの沈殿は，

温度の上昇とともに溶解度が低下する特性と，水分飽和度

の空間分布に起因する間隙水の濃縮による濃度の上昇が

考えられる[13]．Ca および S の供給源としては，原料であ

るクニゲル V1 中に含有する可溶性塩(CaSO4)[14]，黄鉄鉱

の酸化溶解とイオン交換反応による陽イオン交換サイト

からの Ca2+の浸出などが考えられる． 
一方，モルタルとの接触界面近傍においては，モンモリ

ロナイトの溶解あるいは C-S-H ゲルの沈殿が示唆された．

この部分では，セメント系材料の溶解により形成される

pH が 12 程度の溶液と接触していると考えられ，このよう

な高 pH 条件下では Al，Si の溶存化学種の加水分解によっ

てモンモリロナイトや随伴鉱物のカルセドニの溶解が生

じる可能性がある[15]．また，緩衝材間隙水中の Si 濃度が

上昇し，緩衝された pH 条件に応じて，二次鉱物が過飽和

となり C-S-H ゲルなどが沈殿する可能性がある[15]．全岩

化学組成分析の結果より，モルタルとの接触界面近傍で

Al2O3の比率は 11.5 wt％から 10 wt%へと変化しているが，

二次鉱物が生成したために Al2O3 の比率が低下したと仮

定すると，初期の鉱物量に対して 15％程度の二次鉱物が

生じたことになる．この仮定は，メチレンブルー吸着量や

イオン交換容量の低下量と整合する．また，二次鉱物とし

ては，SiO2の比率の増加が大きいことから，シリカを主成

分とする非晶質物質の可能性がある． 
 

３ 熱－水－化学連成解析 

 

3.1 連成解析モデルの概要 

連成解析モデルは，「第 2 次取りまとめ」において，緩

衝材の再冠水時間の推定に使用した熱－水－応力連成解

析コードの THAMES[16]，不飽和を扱える地下水流動と移
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流分散解析コードの Dtransu-3D･EL[17]，そして，地球化

学解析コードの PHREEQC[18]から構成される．これらの

個別の解析コードは，プロセス管理プログラムと，各解析

コード間の連成対象変数の受け渡しを行う共有メモリ管

理プログラムによって制御される[19]．本解析では，熱移

動，水分移動，物質移行，地球化学反応について，(1)式
～(6) 式に示すように，温度T ，圧力水頭ψ ，親化学種の

総溶解濃度 nC ，親化学種の総濃度 nT を未知数とした支

配方程式系となる[19]．なお，鉱物相の溶解／沈殿および

水溶性化学種の詳細組成は，地球化学反応の支配方程式群

から導出可能となっている．本モデルの大きな特徴とし 

ては，非等温下での温度勾配による水分移動を考慮してお

り，また，移流分散解析と地球化学解析を連成させ，気相，

液相，固相間の地球化学反応と物質移行を考慮した解析が

可能となっている．化学反応モデルについては，PHREEQC
の機能として，水溶性錯体，ガスの溶解・脱ガス，イオン

交換反応，鉱物の溶解・沈殿の平衡反応のほか，速度反応

も考慮できる． 
(1) 熱移動の支配方程式 
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②固相の質量保存式( 番目の親化学種の質量保存式) pここに， ρ ：密度(kg/m3)， ：比熱(J/kg K)， ：液相ダ

ルシー流速(m/s)，

c lq

λ ：熱伝導率(W/m K)，T ：温度(K)で

あり，添え字の と はそれぞれ液相と媒体を表す． l m
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(2) 水移動の支配方程式  
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③水溶性化学種の質量保存式(親化学種を除く 番目水溶

性化学種の質量作用式) 

a

 

( ) ( ) ( )[ ]∑+=
=

N

x
xxaaa acKa

1
, logloglog             (6) 

  
ここに， A ：水溶性化学種の総数， ： 番目水溶性化

学種の重量モル濃度(mol/kg)， ：鉱物相総数， x：a 番

目水溶性化学種に対する

am a

p ac ,

x 番目親化学種の化学量論係数，

x：pb , x 番目鉱物相に対する 番目親化学種の化学量論係

数，MIN ： 番目鉱物相溶解量(mol/kg)，N ：親化学種

の総数， ：

p

p

xa

p

x 番目親化学種の活量(mol/kg)， ： 番

目鉱物相の質量作用の式に対する化学反応の平衡定数，

： 番目水溶性化学種の活量(mol/kg)， ： 番目水

溶性化学種の質量作用の式に対する化学反応の平衡定数

である． 

pK

a

p

aa a aK

ここに，k：不飽和透水係数(m/s)，θ：体積含水率(-)，ξ ：

不飽和パラメータ(飽和で 0，不飽和で 1)， K ：固有透過

度(m2)，ψ ：圧力水頭(m)， z ：位置水頭(m)， lμ ：液相

粘性係数(Pa s)， g ：重力加速度(m/s2)， ：温度勾配水

分拡散係数(m2/s K)， ：間隙率(-)， ：水分飽和度(-)

である． 
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(3) 物質移行の支配方程式( 番目の親化学種の質量保存

式) 
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(3) 3.2 解析条件 

  解析幾何学形状および境界条件を Fig. 10 に示す．本解

析では，モルタルからの高アルカリ性間隙水の浸潤による

緩衝材の地球化学プロセスに着目するため，水平方向の物

質移行のみを考慮することとし，試験体上下の境界条件の

影響を最も受けにくいと考えられる中間深度を評価対象

とした．そして，中心ヒーター，緩衝材およびモルタルの

三領域を均質多孔質媒体とし，試験体の対称性を考慮して

水平断面の 1/8 を節点数 1146，要素数 515 の有限要素でモ

ここに， xC ： x 番目の親化学種の総溶解濃度(mol/kg)，

：分散テンソル(m2/s)，ijD xT ： x 番目の親化学種の総濃

度(mol/kg)である． 
(4) 地球化学反応の支配方程式 
①質量保存式( x 番目の親化学種の質量保存式) 
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Fig. 10  Analytical model and boundary condition of THC simulation  

 



原子力バックエンド研究 

  
デル化した．解析評価期間は，中心ヒーターの設定温度を

90℃とした 476 日間と，それに続いて，85℃，80℃，75℃
と 5℃ずつ 3 段階で温度を低下させた期間を含む計 800 日

間とした．実際に計測された中心ヒーターおよびモルタル

側面のパネルヒーターの表面温度は，対象深度において設

定温度に対して最大で 5℃程度異なったが[8]，ここでは，

ヒーターの設定温度を境界条件として与えた．モルタルは，

飽和が保たれていたと仮定し，浸潤水の水位を考慮した対

象深度の水頭圧 0.6 mH2O で固定した．モデル上下面およ

び側面は，熱移動，水移動および物質移行に対して閉境界

とした．中心ヒーター領域の地球化学反応は考慮しないも

のとし，また，水移動および物質移行への影響が無視でき

るように間隙率および透水係数を小さく設定した．初期条

件として，温度は全領域で 20℃，緩衝材の水分飽和度は

0.5，モルタルは飽和とした．初期間隙水は，後述する設

定鉱物との平衡反応溶液を仮定した．また，緩衝材の初期

は不飽和状態であり，この部分には，大気分圧の酸素およ

び炭酸ガスを考慮した． 
 

3.3 熱および水理解析パラメータの設定 

3.3.1 緩衝材 

緩衝材の熱伝導率 mlλ (W/m K)および比熱 (kJ/kg K)

は，含水比

mlc

ω (%)の関数として次式を用いた[20]． 
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緩衝材の水分特性曲線は，緩衝材のサクションの測定デ

ータに基づき[20]，飽和－不飽和浸透流解析の際に一般的

に用いられている van Genuchten モデルで表した[21]．有

効飽和度 はサクションeS ψ (mH2O)の関数として次式で

表される． 
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ここで，θ ：体積含水率， ：飽和体積含水率， ：最

小体積含水率，

sθ rθ

α (m-1)と β (-)はパラメータである．ここ

では，サクションの測定値にフィッティングする曲線を与

える値として， ＝0，rθ 012.0=α ， 4.1=β と設定した

[8]．なお，本研究では， ＝0 に設定していることから，

有効飽和度 と水分飽和度 は同じ値となる． 

rθ

eS rS

緩衝材の飽和透水係数 (m/s)は，固有透過度sk K (m2)に

より次式で表される．本解析での緩衝材の固有透過度は，

4.00×10-20 (m2)とした[20]． 
 

l

l
s
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ρ

=                                (10)

 

飽和透水係数 に対して不飽和透水係数 の比を表す

比透水係数 については，緩衝材への水の浸潤試験を実

施し，浸潤挙動を再現する値を不飽和浸透流解析による感

度解析で導出した[8]．比透水係数 と有効飽和度 の関

係は次式の通りである． 
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ここで， ， である． 551.0=ark 99.0=beS

温度勾配による水分の移動は，緩衝材中の水分を温度勾

配によって移動させる実験に基づき[8]，次式に示す温度

勾配水分拡散係数 (m2/s K)によって与えた[22]． TD
 

dT
d

hDaD lv
rvaT

)/( ρρ
ντ=              (13) 

 

ここで， a ：気相率(-)で ，θθ −= sa τ ：土中のガス拡

散による屈曲率(-)で a66.0=τ ， ：空気中の水蒸気拡

散率(cm2/s)で ，

vaD

(5 273/10 T−× ) 8.116.2Dva = ν ：マスフロ

ーファクタ(-)で， ( )vPP −P=ν であり，全圧 P に対す

る水蒸気分圧 が十分に小さいのでvP 1=ν ， ：相対湿

度(-), ：飽和水蒸気密度(kg/m3)， ：水の密度(kg/m3)

である．  

rh

vρ lρ

3.3.2 モルタル 

モルタルの熱物性については，水分飽和度の低下量が小

さいと考えられるため，ここでは，一定値として飽和状態

における実測値を用いた[8]．  

モルタルの水分特性曲線も van Genuchten モデルで表し

[21]，浸潤試験によって 380.0=α ， 11.1=β と設定し

た[8]．また，比透水係数 は，次式の van Genuchten モデ

ルによって設定した．  
rk
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3.4 物質移行パラメータ 

緩衝材の実効拡散係数は，「第 2 次取りまとめ」の地層

処分システムの安全評価で設定された3×10-10 m2/sとした

[23]．モルタルについては，TRU 廃棄物処分技術検討書に

おいて，処分施設周辺岩盤のアルカリ変質の影響評価解析

で用いられた 8×10-10 m2/s とした[15]．縦分散長は，一般

的な設定方法として用いられている移行距離の 1/10 倍と

した．減衰係数および遅延係数は，単純化のため考慮して

いない．気相中で考慮する酸素および二酸化炭素の拡散係

数は，それぞれ，1.80×10-5 m2/s，1.35×10-5 m2/s に設定し

た[24]． 
 

3.5 地球化学のモデル化 

3.5.1 緩衝材の地球化学モデル 

緩衝材中で考慮する鉱物は，クニゲル V1 に含有するモ

ンモリロナイト(49 wt%)，カルセドニ(38 wt%)，カルサイ

ト(2.6 wt%)，黄鉄鉱(0.7 wt%)とし[20]，沈殿の可能性が示

唆された硫酸カルシウム(本研究ではジプサムを仮定す

る)および C-S-H ゲルを二次鉱物として考慮した．このう

ち，カルセドニ，カルサイト，ジプサムおよび C-S-H ゲ

ルについては，水－鉱物の平衡反応を仮定した． 
モンモリロナイトは，(15)式で示すように，高 pH 条件

下におけるAl や Si の溶存化学種の加水分解の溶解反応を

考慮し，温度および pH の関数として (16)式の溶解速度式

を用いた[25]．  
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ここで，r ：モンモリロナイト溶解速度(mol/s)， 鉱物

の反応表面積(m2)，

minA

T ：温度(K)， ：気体定数(kJ/K/mol)
である．また，モンモリロナイトのイオン交換反応および

表面錯体反応は，水分量に応じて反応に寄与するサイト数

が線形的に変化する仮定を置いてモデル化を行った．飽和

状態でのサイト濃度は，「第 2 次取りまとめ」の安全評価

で設定した値とした[23]． 

R

黄鉄鉱は，次式の酸化挙動を溶解速度モデルで考慮した．

反応速度 r (mol/s)は，文献値より次式を使用した[26]．こ

こで、 m ：溶存酸素濃度(mol/l)， ：溶液中の水素

イオン濃度(mol/l)である． 

DO +Hm

 
Table 4  Initial pore water composition of buffer material 
and mortar used in THC analysis 

 緩衝材 モルタル 

Al (mol/l) 1.00×10-7 1.29×10-5 

C  (mol/l) 1.91×10-3 1.31×10-5 

Ca (mol/l) 9.28×10-2 5.33×10-3 

Cl (mol/l) 7.78×10-3 2.28×10-3 

K  (mol/l) 2.98×10-3 5.79×10-2 

Mg (mol/l) 2.08×10-3 6.06×10-9 

Na (mol/l) 3.77×10-1 3.75×10-2 

S  (mol/l) 2.79×10-1 4.05×10-4 

Si (mol/l) 2.75×10-4 1.19×10-6 

pH 6.95 12.90 

Eh   (mV) 80.9 6.51 

温度 (℃) 20 20 
 

+−+ ++⇒++ HSOFeOHOFeS 222/7 2
4

2
222      (17) 

 

min11.0

5.0
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m
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H
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+
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 緩衝材の初期間隙水は，緩衝材中に含有する可溶性塩を

考慮し[14]，イオン交換反応，表面錯体反応を考慮したカ

ルサイト，カルセドニの平衡反応水を仮定し，地球化学計

算コード PHREEQC により求めた．熱力学データには，「第

2 次取りまとめ」の溶解度計算で用いたデータベース 
(991231c1.tdb，http://migrationdb.jaea.go.jp/)[27]を使用

した．緩衝材の初期間隙水組成を Table 4 に示す. 
また，緩衝材の初期は不飽和状態であり，気相部分は大

気を想定し，分圧 10-0.7 atm の酸素および分圧 10-3.5 atm の

炭酸ガスを考慮した． 
3.5.2 モルタルの地球化学モデル 

モルタルの初期セメント水和生成物は， TRU 廃棄物処

分技術検討書に従い[15]，ポルトランダイド，C-S-H ゲル，

ハイドロガーネット，エトリンガイド，ブルーサイトおよ

び可溶性塩の KOH，NaOH とし，普通ポルトランドセメ

ントに含まれる酸化物が全量セメント水和生成物になる

と仮定し，割付計算によって含有量を求めた[3]． Ca/Si
比に対応した C-S-H ゲルの反応式および平衡定数は

Atkinson のモデルで考慮し[28]，初期の Ca/Si 比は 1.8 とし

た．また，二次鉱物としてカルサイトを考慮した．水和生

成物の熱力学データについては，モルタル間隙水組成の評

価を実施した既報に詳しい[3]．モルタルの初期間隙水組

成を Table 4 に示す． 
 

3.6 解析結果 

中心ヒーターの設定温度を 90℃，85℃，80℃，75℃と

変化させ，温度が定常となった時の空間分布を計測値と比
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較して Fig. 11 に示す．実際に計測された境界の温度が境

界条件で設定した値と異なったため，両境界で最大 5℃の

差異が生じた． 

ある[8]．中心ヒーターの温度を低下させ始めた時期を境

に水分が増加している．これは，温度勾配と水分勾配を駆

動力とする水分移動が生じていることを示唆するもので

ある．また，中心ヒーター壁面から 4.5 cm の位置に設置

したサイクロメータは，含水比が 20 ％になった時点で故

障により計測不能となった． 

緩衝材中の水分はモルタル側から増加し，一方，中心ヒ

ーター近傍では，温度勾配による水分移動によって，一時

的に初期の水分飽和度よりも低下する挙動を示した．この

ような挙動は，緩衝材中に設置した一部の湿度計によって

も確認された[8]．Fig. 12 は，中心ヒーター壁面からそれ

ぞれ 1 cm，2 cm および 4.5 cm の位置に設置したサイクロ

メータによる計測値と解析結果を比較したものである．な

お，サイクロメータで測定できる含水比は 11.7 ％以上で 

鉱物の溶解沈殿に関する解析結果を Fig. 13 に示す．グ

ラフ縦軸は，初期密度からの変化量であり，正は沈殿，負

は溶解である．緩衝材中では，モルタルとの接触界面近傍

でカルサイトが沈殿，カルセドニが溶解している．また，

モンモリロナイトの溶解量は，モルタルとの接触界面近傍 
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(a)All minerals in THC analysis 

Fig. 11  Comparison of calculated and measured 
temperatures after 365days 
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(b) Magnification 

Fig. 12  Comparison of calculated and measured water 
content of the buffer material at the depths indicated as a 
function of elapsed time 

Fig. 13  Results of calculated mineral 
dissolution/precipitation after 800days 

52 



Vol. 16 No.1           緩衝材の地球化学プロセスに着目した熱－水－化学連成挙動に関する 
工学規模の人工バリア試験と解析評価 

 

53 

0

1 x 10-3

2 x 10-3

3 x 10-3

4 x 10-3

5 x 10-3

6 x 10-3

7 x 10-3

8 x 10-3

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10

初期
100日
200日
300日
400日
500日
600日
700日
800日

su
rf

_s
O

-
濃

度
(m

o
l/

l)

中心ヒーター壁面からの距離（ｍ）  

でわずかに 0.09 wt%であった．黄鉄鉱は，初期間隙水中の

溶存酸素および不飽和時の気相中に設定した酸素を消費

することにより酸化溶解した．また，二次鉱物として設定

したジプサムおよび C-S-H ゲルの沈殿は生じなかった．

一方，モルタル中では，ポルトランダイド，ハイドロガー

ネットが緩衝材との接触界面近傍で溶解し，エトリンガイ 
ドおよびブルーサイトは沈殿した．また，C-S-H ゲルは，

時間の経過とともに骨格内の Ca/Si 比が小さくなった． 
緩衝材とモルタルとの接触界面近傍でポルトランダイド

が溶解するため，間隙水中のCa濃度が高くなっている(Fig. 
14)．また，緩衝材中のカルセドニの溶解によって，モル 
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Fig. 14  Distribution of concentration of calcium in pore 
water 

Fig. 16  Distribution of concentration of surf_sO- in 
surface complex 

 
タルとの接触界面近傍で間隙水中の Si 濃度が上昇する．

そして，濃度勾配によりモルタル側に拡散し，C-S-H ゲル

の沈殿によって Si 濃度は低下する． 
緩衝材の間隙水 pH の空間分布を Fig. 15 に示す．測定値

は，中心ヒーター側で pH=8 程度，モルタルとの境界側で

pH=9 程度であるのに対し，解析では，それぞれ，pH=6.8， 
pH=11.6 であった．本解析モデルにより，不飽和な緩衝材

中に高 pH 溶液が浸潤することによって，緩衝材中に pH
の勾配が形成される挙動を表現できた．なお，緩衝材間隙

水の pH は，表面錯体反応に支配される結果であった．表

面サイトの surf_sO- 濃度は，高 pH 溶液が浸潤してくるモ

ルタル側で高く(Fig. 16)，H+を放出して pH を緩衝する反

応となっている．  
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3.7 考察 

緩衝材とモルタルとの接触界面近傍でポルトランダイ

ドが溶解するため，高い Ca 濃度のモルタル間隙水が緩衝

材中へ浸潤する(Fig. 14)．一方，緩衝材中ではカルセドニ

が溶解し(Fig. 13)，間隙水中の Si 濃度が高くなっている．

このため，モルタルとの接触界面近傍で C-S-H ゲルなど

の非晶質物質が生じていた可能性がある．これは，緩衝材

サンプリング試料の化学分析結果と整合する．また，緩衝

材とモルタルとの接触界面近傍におけるポルトランダイ

ドおよびカルセドニの溶解および C-S-H ゲルの生成は，

ベントナイトとセメントを接触させた既往の実験的研究

と一致する[29]．解析では，緩衝材中で二次鉱物として考

慮した C-S-H ゲルは生成せず，モルタル領域のみで，Ca/Si
比の変化を伴いながら C-S-H ゲルが生成している．これ

は，水－セメント水和生成物の反応を瞬時局所平衡反応と

して扱っているためであり，速度反応モデルで扱うことに

より，緩衝材中での C-S-H ゲルの沈殿を再現可能と考え

Fig. 15  Comparison of calculated and measured pH of 
pore water after 800days 
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る．なお，解析結果からは，モンモリロナイトはほとんど

溶解していないことから，メチレンブルー吸着量や陽イオ

ン交換容量の低下は，モンモリロナイトが溶解したのでは

なく，C-S-H ゲルが生成したため，分析試料中に含まれる

モンモリロナイトの比率が低下したことが要因と考えら

れる． 
浸出陽イオン量の測定結果および全岩化学組成分析の

結果から，中心ヒーター近傍において陽イオン交換サイト

における Ca 濃度の上昇を確認し，また，硫酸カルシウム

の沈殿を示唆する結果が得られている．このような現象は，

温度勾配による連続的な水蒸気の移動に伴う間隙水の濃

縮によって生じるものと考えられる．温度勾配による水分

移動は，主に水蒸気による移動と推測されているが[30]，
本解析モデルは，液状水と水蒸気とを分離せず(2 式参照)，
液状水に対して移流分散方程式を解くことで物質移行を

求めており(3 式参照)，水蒸気移動による間隙水の濃縮現

象を表現できるモデルではない．実際の処分場における緩

衝材中では，廃棄体近傍での温度上昇によって飽和水蒸気

圧が上昇し，温度勾配によって相対的に温度の低い部分へ

水蒸気が移動して間隙水が濃縮し，硫酸カルシウムなどの

塩が析出する可能性もある．このような挙動を評価するた

めには，温度勾配による水蒸気の移動にともなう間隙水の

濃縮を表現可能なモデルの導入が必要である． 
イオン交換反応および表面錯体反応は，水分量に応じて

反応に寄与するサイト数が線形的に変化する仮定を置い

てモデル化しており，低水分状態でもこれらの反応は生じ

ることになる．緩衝材の間隙構造は，モンモリロナイト層

間と，鉱物の間に生じる粒子間隙から成るものと考えられ

ており[24]，粒子間隙に比べて層間が優先的に保水すると

推測されている[31]．イオン交換反応は，層間に存在する

陽イオンが，粒子間隙水中の他のイオンを含む溶液と接触

した際に，層間水と粒子間隙水の間で生じると考えられる

こと，表面錯体反応についても，モンモリロナイト結晶端

と粒子間隙水との間で生じる反応と考えられることから，

粒子間隙水が存在しないような低水分領域では，このよう

な反応が生じない可能性も考えられる．今回の試験では，

中心ヒーター近傍の緩衝材は低水分状態であり，かつ，緩

衝材の間隙水 pH は，表面錯体反応に支配されている解析

結果となっている．このような理由によって，実測された

間隙水 pH との間に差異が生じたと考えられる．より現実

的な評価を行うためには，不飽和状態におけるモンモリロ

ナイトの保水形態を考慮した地球化学反応モデルの導入

も必要と考えられる． 

 

４ おわりに 

 

人工バリアおよびその周辺で生じる連成現象を定量的

に把握することを目的として工学規模の人工バリア試験

を実施した．さらに，開発中の連成解析モデルを用いて緩

衝材中の地球化学反応に着目した熱－水－化学連成解析

を実施した．以下に本研究で得られた知見をまとめる． 
(1) 温度および緩衝材中の水分変化を，緩衝材中に埋設し

た計測機器によって測定した．しかしながら，サイク

ロメータ，静電容量式湿度計ともに，緩衝材の含水比

の測定範囲に制限があることや耐久性にも問題があっ

た．緩衝材の水分変化は，化学場や応力場に及ぼす影

響が大きく，連成挙動を評価する上で重要な情報であ

る．今後，原位置での人工バリア試験が計画されてい

ることや[32]，地層処分のモニタリングの可能性につ

いても検討されていることから[33]，緩衝材中の相対

湿度を測定する上記のセンサーに代わって，例えば，

誘電率の変化を利用する方法[34]などの計測技術の開

発が必要である． 
(2) 緩衝材のサンプリング試料を対象とした鉱物分析，機

器分析などにより，高 pH 溶液の浸潤により緩衝材の

間隙水に pH の勾配が生じていたことや，モルタルと

の接触界面近傍では，二次鉱物として C-S-H ゲルなど

のシリカを主成分とする非晶質物質が生じていた可能

性など，緩衝材中の地球化学反応および物質移行を理

解するための情報が得られた．そして，地球化学プロ

セスを考慮した熱－水－化学連成解析からは，セメン

ト水和生成物のポルトランダイドが溶解して高い Ca
濃度のモルタル間隙水が不飽和緩衝材中へ浸潤し，ま

た，緩衝材中では随伴鉱物のカルセドニが溶解するた

め，接触界面近傍で C-S-H ゲルが生成する可能性が示

唆された．本研究を通じて，開発中の連成解析モデル

が，緩衝材とコンクリート支保の地球化学プロセスの

相互作用を考慮した連成現象の評価に適用できる可能

性を示した．さらに，緩衝材中での水蒸気移動による

間隙水の濃縮や，モンモリロナイトの保水形態に基づ

く地球化学反応の取扱いの必要性など，より現実的な

連成解析モデルを構築するための課題を抽出すること

ができた． 
(3) ニアフィールドの健全性を長期に渡って評価するため

には，人工バリアを中心とした化学的変遷がニアフィ

ールドの水理場や力学的安定性に与える影響を考慮し，

ニアフィールドの全体挙動を定量的に捉えることが肝

要となる．コンクリート支保を設置した場合には，長

期的なセメント系材料の影響によりモンモリロナイト

の溶解や，Ca 型化による透水係数の変化，コンクリ

ート支保の固相 Ca の溶脱による透水係数や弾性係数

が変化することが考えられる．今後は，本研究で得ら

れた知見に基づき，化学的な材料の劣化と水理さらに

は応力変形挙動の相互作用を考慮した連成解析モデル

を構築し，人工バリアを中心としたニアフィールド全

体挙動の定量的な把握を行っていく． 
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