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地層処分人工バリアの設定値に関する考察 

（1）ガラス固化体の溶解寿命 

大江俊昭＊1 若杉圭一郎＊2

地層処分におけるガラス固化体の溶解寿命を再評価した．我が国での地層処分の技術的可能性を論じた報告では，時
間と共に処分温度が低下することや表面積が減少することなどを無視しているため，ガラス固化体の溶解寿命は約 7万
年と過小評価されている．しかし，これらの変化は物理的に確実に起こるものであるので，これらを無視せずに再評価

を試みた．表面積の変化を考慮するために亀裂を有するガラス固化体を 3つのモデル，すなわち，単一平板，単一粒径
の小球群，べき乗粒径分布を持つ小球群，で表現した．すべてのモデルの全体積は円柱状のガラス固化体と同じで，製
造時の割れを考慮して全表面積は円柱状のそれの 10倍とした．寿命評価の結果，初期量の 50%が溶解するまでの時間は，
3つのモデルとも 7万年を超え，溶解寿命は 17～70万年となった．これから，従来の評価ではガラス固化体が核種を保
持する能力が過小評価されていることが判った．
Keywords: ガラス固化体，溶解寿命，地層処分

The report estimates the life-time of the waste glass dissolution in the geologic disposal environment. The overall safety report on 
the geologic disposal in Japan showed very short life-time of approximately 70,000 years under pessimistic assumptions ignoring 
the temperature decrease due to radioactive decay and dissolution rate reduction due to surface shrinkage. These factors are 
physically established phenomena and may not be excluded. The dissolution models including these factors of temperature and 
surface area decreases are discussed and used for re-evaluation. Three fracture models are presented for evaluating the surface area 
decreases; a single plate, monotonic spheres, spheres having power-law size distribution. All models have the same initial volume as 
the waste glass block for mass conservation and the total surface areas are 10 times higher than the initial pristine block because of 
the fracture development during production. The results indicate the retention time of 50% of initial mass exceed 70,000 years even 
by different fracture models and the dissolution life-times are expected for 170,000~700,000 years depending on models. These 
results imply more strong isolation capability of the waste glass than that estimated in the overall safety report. 
Keywords: Waste Glass, Dissolution life time, Geologic disposal 

1 はじめに 

技術的観点から我が国において地層処分が実現可能か否

かを論じた報告書（以下第 2 次取りまとめ）[1]において，
高レベル放射性ガラス固化体（以下固化体）の地下水への

溶解寿命は簡単な式から算出されている．この報告では，

①固化体は製造時において表面積が 10 倍となる割れが生
じ，②処分開始後 1,000 年目にオーバーパックが破損して
温度が 60℃の環境で溶解反応が継続し，③およそ 7万年後
に全量が溶解する，としている．本来，固化体には，高レ

ベル廃液を固化することで環境への放射性核種の移動を抑

制する機能が期待されているが，7 万年の溶解寿命では
135Cs（半減期 230 万年）や 237Np（同 214 万年）などの長
半減期核種を隔離することはおぼつかない．また，固化体

の寿命をパラメータに核種移行挙動の感度解析を行った結

果でも，79Se（解析時の半減期は 6.5万年に設定）の例から
わかるように，寿命が 7千年でも 7万年でも人工バリアか
らの核種放出速度に差はなく[1]，寿命が半減期よりもかな
り長くない限り核種移行挙動に影響はない．そのため，固

化体の核種保持性能を向上させるための研究開発も，一部

[2,3]を除けば，ここ十数年は殆ど進捗しなかったといって
も過言ではない．一方，近年，フランスや米国などを中心

とした国際研究ネットワークが活動を始め，固化体の核種

保持性能に対する理解が大きく進んでおり，ガラス固化体

の隔離性能を再認識する機運が高まっている[4]．
第2次取りまとめは15年前の技術レベルでの評価であっ
たこと，メカニズムが十分把握されていないために安全側

の仮定に立った評価をせざるを得なかったこと，などの理

由から寿命を過小評価していることは否めない．そこで，

前述の①～③の考え方を再整理し，ガラス固化体にどの程

度の核種保持能があるかを再吟味した．

2 方法 

2.1 ガラス固化体の割れ 

第 2次取りまとめで採用した「表面積が幾何学的表面積
の 10倍となる」という仮定は，製造時の冷却における熱歪
によるものとして 4～5倍程度を見込み，そこから決められ
た数値である．一方，実際に製造された実規模模擬ガラス

固化体の断面を観察した結果から，発生した亀裂の表面積

はガラスを鋳込んだ面の表面積に比べると 160倍程度に増
加するものの，亀裂からのガラス成分の浸出量は全体の

32％程度にしかならず，溶解に寄与する表面積は幾何学的
なそれに比べて小さいことが確かめられている[5]．また，
亀裂を含むガラスの溶解試験から，幾何学的な表面積で予

想した場合に比べてガラス成分の浸出量が約 5±1 倍にな
ることから，亀裂によって溶解に寄与する表面積が増大す

るのは 5倍程度としている例[6]がある．さらに，1800年間
海底に埋没していたローマ時代のガラスブロックの分析か

ら，亀裂の表面積は幾何学的表面積の約 86倍もあるが，溶
解に寄与した表面積は僅か 12 倍程度であったという報告
[7]もある．これらのことから，10倍という設定にはある程
度の根拠があるものと思われる．そのため，ここでも表面

積の増大を初期幾何学的表面積の 10倍とした．
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2.2 温度環境 

第 2次取りまとめでは，固化体の温度環境を 60℃一定と
している．そのため，ガラス固化体の溶解速度定数はある

値に固定される．しかし，同報告には，固化体の温度が時

間と共に変化し，廃棄体定置の 1万年後にはほぼ地温に等
しくなっている結果も示されている．ガラス固化体の溶解

寿命は 7万年であるから，大部分は地温（45℃に設定）と
同じ環境にある事になる．高々15℃の違いであるが，後述
のデータを用いて試算すると溶解速度定数は約 1/3 になり，
第 2 次取りまとめと同様の計算を行うと溶解寿命は約 17
万年となる．

2.3 寿命評価式 

第 2次取りまとめでは，固化体の溶解寿命を次式から算
定している．非常に単純な式であり，溶解量が時間 t に比
例する線形溶解モデルである．再吟味する余地は少ないよ

うに見えるが，ひとつ見直すべき点がある．それは，式中

の Rresが反応速度定数[kg m-2 y-1]であるということである．
溶解によって表面積は減少し，単位面積当たりの溶解速度

が変わらなくても，単位時間当たりの溶解量[kg y-1]は徐々
に減少するはずである．例えば，鉱物溶解反応では，球形

粒子を仮定して表面積の変化を考慮して溶解速度を評価す

る場合[8]が多い．また，上述のように，環境温度が低下す
ると反応速度定数そのものも小さくなって，徐々に溶解量

は減ることになる．つまり，表面積と温度の変化を取り込

んで溶解寿命を計算するのが本来の姿である．
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Tlife  : ガラス固化体の溶解寿命 [y] 
W0   : ガラス固化体の初期重量 [kg] 
S0  : ガラス固化体の幾何学的表面積 [m2] 
F   : 割れによる表面積の増加割合
Rres  : 残存溶解速度定数 [kg m-2 y-1] 

2.3.1 単一平板モデル 

前述の亀裂を有する固化体の報告[5]では，円柱状の固化
体を半径方向に切断し，切断面の亀裂の長さをトレースし

て，その全長を一辺とする四角形（高さは供試体の高さと

同等とする）の表面積の 2倍が亀裂の全面積に等しいとし
ている．ここで，2 倍する意味は１本の亀裂が発生すると
同時に裏と表の 2つの面が形成されるからである．この考
えを援用して固化体の表面積が初期のそれの 10 倍となっ
た場合，表面積が等価な四角柱は次のように表現できる．

 0 0 0 0 0 0 02 10H L L D H D S         (2) 

H0  : ガラス固化体の初期高さ [m] 
L0  : 亀裂のトレース長さ [m] 
D0  : 亀裂を模擬した単一平板の厚み [m] 

また，亀裂の有無に拘らず，総体積は不変であるから，

0 0 0 0H L D V                   (3) 

V0  : ガラス固化体の初期体積 [m3] 

よって，
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式(4)に H0，V0，S0の値を代入すれば，亀裂のトレース長

L0は容易に求められ，D0も式(3)から得られる．
次に，各辺長がおのおの H，L，D の固化体が溶解に伴
い，ある時間t に変化する体積V を考える．その際，各
辺が均等にxのみ減少するものとする．体積変化は，
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また，表面積 Sは，

 2S HL HD LD               (6) 

式(5)と(6)から体積変化は，

2
SV x   (7) 

この体積変化は，表面積を S，固化体の密度をgとしたと

き，次の様にも表わされるから，
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式(7)と式(8)から，
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H : ある時刻における単一平板の高さ[m] 
D  : ある時刻における単一平板の厚さ[m] 
L : ある時刻における単一平板の長さ[m] 
S  : ある時刻における単一平板の表面積 [m2] 
x  : 微小距離 [m] 
t  : 微小時間 [s] 
g  : ガラス固化体の密度 [kg m-3] 
これより，
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時間変数をとおいて積分すると，
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よって，Rresが一定の場合には，時間 tまでの溶解量は，
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Q  : 時間 tにおける溶解量 [kg]
x  : 時間 tにおける減損厚さ [m] 
V  : 時間 tにおける体積 [m3] 

(11) 

(8) 

(9) 
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また，時間 tまでの溶解率は以下のように表わされる．
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2.3.2 小球分割モデル 

上記の単一平板モデルは亀裂によって破損した固化体の

イメージとはほど遠い．そこで，亀裂により生成した破片

を小球に置き換えたモデルを考えた．ただし，破片の粒径

分布が不明なので，小球の半径はすべて同じとした．

初期表面積の 10 倍となるように分割した小球の数を n
とすると，割れがあっても小球の全体積が不変なので，
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これより小球の半径 r0は次式で与えられる．
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１個の小球に対して，微小時間tの溶解量Qは

 24resQ R r t                  (16) 

一方，小球の半径を r とすると，Q は半径減少r から 

24 gQ r r       とも表現できるから，

2 24 4res gR r t r r                (17) 

これより，
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ここで，Rres は温度の関数であり，温度も時間の関数で表

わすと，時間 t までの溶解量は，n 個の小球を考えて次の
ように表わすことができる．
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resQ n R r d                 (19) 

残存溶解速度定数 Rres が一定の場合には，無次元時間
を導入することで，球状の場合の溶解率が次のように簡
単に表わされることが Ewestによって示されている[9]．
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3 結果と検討 

3.1 固化体溶解モデルによる相違 

Rres を一定とし，表面積の変化のみを考慮して，単一平

板モデルと小球分割モデルで溶解寿命の比較を行う．評価

に用いたパラメータ値は Table 1に掲げる通りであり，その
うち Initial Valuesは第 2次取りまとめに記載されたもので
ある．

Table 1 Parameters used for the model calculations 

Parameters Symbols Values Units 

Initial 
Values

Height H0 1.35 m 

Weight W0 400 kg 

Volume V0 0.15 m3

Geometrical 
Surface Area S0 1.7 m2

Density g 2700 kg m-3

Residual Rate 
Constant Rres 1.0×10-6 kg m-2 d-1

Single
Plate 

Fracture Trace 
Length L0 6.2 m 

Depth D0 0.018 m 

Small 
Spheres

Number of 
Spheres n 1965 －

Radius r0 0.0263 m 

Fig. 1は，固化体の溶解量率を１から引いた残存率の経

時変化を示す．単一平板モデルでは３つの軸方向の減肉速

度を同じとしているので，最も薄い平板厚み方向の減肉が

速く，ガラス固化体の表面積が初期値とほとんど変わらな

い状態で溶けきってしまうため，表面積減少の効果が現れ

ずに溶解寿命は第 2次取りまとめの結果とほとんど変わり
がない．一方，小球分割モデルの場合は，表面積減少によ

る溶解速度低下の効果が現れて，第 2 次取りまとめの約 3
倍である 20万年程度の溶解寿命になることがわかる．
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Fig. 1 Retained fraction in a waste glass assuming (a)single 
plate, (b)monotonic spheres  

3.2 発熱関数と温度 

第 2 次取りまとめに記載の燃料燃焼条件を用いて，
ORIGEN2 によって発熱量の経時変化を求めた．その結果
を Fig. 2に示す．この計算結果から，ガラス固化体の発熱
量は処分開始から 3000年程度までは時間とともに減衰し，
その後はほぼ横ばいとなることが判る．図中にはこれを簡

単に 2つの近似関数に適合した結果も示した．
1,000年を超える期間を対象にすると，ガラス固化体周囲

(18) 
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の温度分布は疑似的に定常状態に近づき，発熱量の変化に

応じて絶対値は変化するものの，分布の形状は同じと考え

ても大局的には間違いがない．そこで，1,000年後にガラス
固化体の表面が 60℃となるように起点を定め，あとは，発
熱量の経時変化に合わせて温度が低下すると仮定する．こ

のようにして得た温度の経時変化は第 2次取りまとめと殆
ど同じである．これから，固化体の温度は初期の 3000年程
度までは地温より高いが，その後はほぼ地温と同じと見な

すことができ，ガラス固化体の溶解の大部分は地温にごく

近い温度で起こることが判る．
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Fig. 2 Heat generation curve of a single waste glass 

3.3 残存溶解速度定数 

Grambow らによれば[10]，溶液が非晶質のニ酸化ケイ素
に対して未飽和状態か過飽和状態かによって，固化体の溶

解反応のメカニズムが異なり，それに合わせて 2種類の速
度定数を使い分ける速度式である式(21)を提案している．
前者を 1次溶解反応速度定数，後者を残存溶解速度定数と
呼び，前者は短期的な挙動に対応することから，本検討で

は後者の速度定数を使った．Ohe らによれば[11]，さまざ
まな組成を持つガラス固化体の実験データから残存溶解速

度定数の活性化エネルギーを約 57kJ mol-1とし，Leturcqら
は単一組成のガラス固化体について 60kJ mol-1という値を

報告している[12]．ここでは，多数の組成のガラス固化体
に対する値から求めた前者の値を用い，温度変化に伴う残

存溶解速度定数の変化を見積もることにした．
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(21) 

K+ :１次溶解反応速度定数 [kg m-2 y-1] 
Ks :非晶質のニ酸化ケイ素の溶解度積
IAP :イオン活量積

3.4 溶解寿命 

溶解に伴う表面積の減少と，核種の減衰に伴う温度低下

の 2つの効果を考慮して，単一粒径の小球分割モデルによ
って固化体の溶解寿命を評価した．結果を Fig. 3に示す．
また，図中には第 2次取りまとめの式から求めた結果も破
線で示した．この図から，小球分割モデルでは全量が溶解

するまでに約 47万年かかることがわかる．また，この結果
は，地温における溶解速度定数の値を式(18)および式(19)

に代入して得た寿命とほぼ同じであり，実際には殆どの時

間が地温と同じであるから，地温を用いて寿命計算しても

大きな相違はない．
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Fig. 3 Glass dissolution behavior speculated by the small 
sphere model 

3.5 べき乗粒径分布モデル 

小球分割モデルは小球の半径が一様であるので，これも

現実とはかけ離れているが，粒径分布に関する情報が欠落

しているため，これ以上の定量的検討はできない．そこで，

小球の半径に分布がある場合の影響を見るため，次のよう

な試計算を行った．

小球の累積個数分布が直径に関して次のようなべき乗
分布を持つものとする．べき乗分布は破壊現象によって生

ずる粒径分布を表現する際に用いられる[13]．

dN                        (22) 

N ：小球の個数

 ：比例定数

d ：べき乗指数

粒径ごとの個数 nは

1dn d                     (23) 

最小粒径と最大粒径の比を次のように置く．
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よって，その比は，
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これより，最小直径minと fが与えられれば，固化体の体積
V0と表面積 S0に合致するようにべき乗指数 dが決められる．
また，分割に依らず体積が保存されることから，比例定数

は式(26)により求めることができる．Table 2には今回用い
たべき乗分布のパラメータ値を示すが，実物大の割れ試験

の断面形状からmaxを 10cm として，最小直径minと最大/
最小直径比 fの値を便宜的に与えた．
前述の検討から，固化体温度が地温と同じと仮定しても

良いから，初期半径 r0の小球の溶解挙動は式(20)を用いて
簡単に計算することができる．これを粒径分布の粒子個々

に適用し，その和をとれば全体の溶解量を求めることがで

きる．

Table 2 Parameters in the power law model of the particle 
diameter distribution function 

 Symbols Values 

Power Index d 

Proportional Constant  

Minimum Diameter [m] min 

Diameter ratio f 

温度変化と表面積の変化を考慮した結果を Fig. 4に示す．
実線はべき乗則の粒径分布を持つ場合の結果である．比較

のために図中には単一粒径の小球分割モデルと単一平板モ

デルの結果，さらに第 2次取りまとめの線形モデルの結果
も示した．べき乗則分布は Table 2に示した分布を仮定した
ため，上限の粒径は 10cm であり，単一粒径小球分割モデ
ルの粒径 2.56cmよりも大きなものがあるので，寿命は長く
約 70万年となっている．ただし，大略の傾向は単一粒径小
球分割モデルと同じである．また，単一平板モデルの寿命

は約 17万年となった．
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Fig. 4 Glass dissolution behavior speculated by the power 
law model 

3.6 人工バリアの核種保持性能 

人工バリアはそもそも核種を保持するために設けるもの

であるから，ガラス固化体の溶解寿命が延伸した場合，そ

の保持性能にどのような変化があるかを核種移行解析によ

って評価した．表面積の評価にはべき乗分布モデルを適用

し，核種移行解析には汎用計算コードの GoldSim[14]を用
いた．解析に必要なデータはすべて第 2次取りまとめに記
載のものを引用した．

Fig. 5は人工バリア内に存在する 135Csの量[Bq]の経時変
化を示したものであるが，第 2次取りまとめで示された線
形溶解モデルで計算したガラス固化体と緩衝材の両者に保

持される量と，べき乗分布則を適用して求めたガラス固化

体単体に保持される量とがほほ同じとなった．また，10万
年間でガラス固化体から漏えいする量は初期インベントリ

の半量であり，第 2次取りまとめの条件で計算した半量を
保持する時間 3万年の約 3倍であった．10万年という長さ
は，将来の我が国の地質環境の変化を現在の知見から想定

できる時間[15]と考えられており，人工バリアを取り巻く
地質環境がある程度推測できる時間範囲において，ガラス

固化体だけで核種を保持する能力を期待できるようになる

と，人工バリアの設計に与える影響は少なからず大きいも

のと考えられる．
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Fig.5 Activity of 135Cs retained in barrier components by  
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3.7 溶解挙動に影響を与える効果 

ガラス固化体の溶解寿命が，従来言われていた 7万年か
ら 17～70万年に延伸すれば，79Se（第 2次取りまとめの後
に半減期 32.7 万年という報告[16]が出ている），99Tc（21.3
万年），126Sn（10 万年）など重要核種の中でも比較的半減
期の短い FP 核種が減衰する時間が確保でき，ガラス固化
体にも核種を保持する性能があると言えるであろう．その

ためには，ここで検討した亀裂のモデル化や，残存溶解速

度定数のデータの精度などが重要になると思われる．また，

本検討では触れなかった核種保持機能として，①反応表面

に形成される保護皮膜の効果[17]，②亀裂内部での実効的
な接液面積の低下[3,7]，などを考えれば，さらに長寿命化
できる可能性がある．一方，2 次鉱物の生成により溶液中
の Si が消費されて，溶液状態が非晶質 SiO2に対して不飽

和となって，残存溶解反応の状態から 1次溶解反応の状態
に引き戻される resumption[18]や，オーバーパックの腐食性
生成物への溶出 Si の収着による resumption と同様の効果
[19]など，寿命を短縮する現象も報告されているので，こ
れらについても検討を加えることで，プラス・マイナスの

両者の面から核種保持能に対する研究を継続していくこと

が必要であろう．
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4 まとめ 

我が国での地層処分実現可能を論じた報告書では，高レ

ベル放射性ガラス固化体の地下水への溶解寿命は約 7万年
と評価されている．この評価の前提となる温度，固化体の

溶解モデルなどを再吟味し，溶解寿命が延伸する可能性を

検討した．その結果，以下のことが判った．

①ガラス固化体の溶解反応の大部分は地温に近い状態で

進み，オーバーパック破損時の温度（処分開始後 1,000
年目で 60℃）を継続的に仮定した場合よりも，寿命は
約 3倍長くなる．
②割れを有するガラス固化体を単一平板，分割小球（単

一粒径あるいは粒径分布あり）などでモデル化し，溶

解に伴う表面積の減少と温度の低下を考慮して再評価

すると，これらを考慮しない場合よりも寿命は 3～10
倍長くなる可能性が示唆された．このような溶解寿命

の延伸は，これまで長期の核種保持能を期待されてい

なかったガラス固化体に新たな役割を付与できる可能

性があり，そのためには，研究開発を再度活性化し，

割れの評価を含めた溶解モデルを精緻化することが不

可欠である． 
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