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１．はじめに 

 日本では，比較的低レベルの放射性廃棄物の処分については，周辺をベントナイトやセメント系材料を適用

した人工バリアで覆った地層処分が検討されている．人工バリアは，放射性核種の半減期によっては数千年や

数万年といった超長期的な耐久性が求められる．本検討では，Ca 溶脱に関する既存の数値解析モデルを利用

して，10000 年といった超長期に渡る Ca 溶脱現象の感度解析を行い，温度によって変化する拡散係数，他種

イオンの影響について検討した．また，不確かさを持つパラメータにばらつきを与え，モンテカルロシミュレ

ーションで溶脱開始点の分布について検討した． 
２．質量保存則に基づいたCa溶脱モデル 

(1)Ca溶脱モデル：横関の研究[1]のもと，Ca溶脱の評

価式として，質量保存則に基づいた Caイオンに関す

る拡散方程式（式(1)）を用いた．Caイオンの固相液

相平衡関係は図1左に示す Builモデルを用いた．ま

た，複数のイオンの移動を考慮した Nernst-Planck式

（式(2)）も用いて，Ca溶脱における Ca以外のイオ

ンが共存したときの影響を評価した．拡散係数（式

(3)）に関しては，横関と同様に空隙率の粗大化に伴

う拡散係数の増加関数 f(θ)(図1右)，アレニウス則に

従った基本拡散係数（式(4)）を用いて，空隙の粗大

化及び温度による拡散係数の変化も考慮した．Ca溶

脱に伴う空隙率の変化は，横関のモデルを用いた． 

(2)解析条件：横関の実構造物から得たデータをもと

に，ペースト中や境界での Caイオン濃度を表1のよ

うに仮定した．10000年という超長期では，一部の核

種の崩壊熱によりセメント系人工バリアが高温履歴

を受けることが想定されている．ここで，廃棄体に

よる発熱特性変化の既往のシミュレーションを参考

に，初期温度を 80℃として，1000年まで 60℃まで線

形的に温度低下し，その後 60℃一定の高温履歴を保

つと仮定したときの拡散係数を用いた計算も行った． 
 

表1 解析条件 

初期 Caイオン濃度[mmol/L] 20.0 
境界 Caイオン濃度[mmol/L] 0.22 
初期空隙率 0.41 
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t：溶脱開始後の経過時間[s]，x：境界面からの深さ[m]，θ：空隙率，

C：細孔溶液中 Ca イオン濃度[mmol/L]，D：拡散係数[m2/s]，Cp：ペ

ースト中固層 Ca 濃度[mmol/L]，i：イオン種，Ji：イオンフラックス

[mol/cm²sec]，k：ボルツマン定数[=1.38×10²³J/K]，T：絶対温度[K]，

Bi：絶対移動度[cm²/sec/dyne]，γi：イオン活量係数，e：電気素量[=1.60×10

－19C]，Zi：イオンの電荷数，φ：静電ポテンシャル[V]，Pvol：ペース

ト体積比補正係数[0.5]，a，b：回帰係数[a=1.69e-6，b=2.09e+3] 

 
図1 Builモデル(左)，空隙率低減関数 f(θ)(右) 

 
図2 Ca溶脱に伴うCa濃度変化(左)と空隙率変化(右) 
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３．解析結果および考察 

 図2左は，1次元解析で溶脱の開始から 10000年経

過後までの細孔溶液中の Ca イオン濃度の分布を境

界面からの深さで表したものである．濃度の低い境

界面(境界濃度)付近から溶脱現象が起こり，濃度が

徐々に低下している．また，初期濃度 20.0mmol/Lか

ら濃度が低下している点が Ca 溶脱の開始点である．

溶脱開始点は時間経過に従って徐々に内部まで進行

し，本解析条件では，10000年で約 40 cmの進行が確

認された．図2右に示すように，10000年経過までの

空隙率は，Ca溶脱に伴って空隙率が徐々に増加して

いることが分かる． 

表2に，10000年後の Ca溶脱に対する温度履歴に

関する感度解析結果を示す．高温履歴を考慮した場

合，式（4）に従い拡散係数が大きくなるため溶脱が

進むことになるが，20℃一定に比べ，10000年後でも

溶脱開始点が 2cm深くなっただけであった． 

 さらに，式（2）を用い，共存イオンとして 6種類

(Ca2+,Na+,K+,OH-,Cl-,SO4
2-)が存在する場合と上記の

Caイオンの移動のみを考えた場合で比較解析した結

果を表3に示す．ここで，Caイオンの解析条件は同

一で，空隙率低減に伴う拡散係数の増加はどのイオ

ンも同じ増加関数 f(θ)を用いた．複数イオンの存在し

た場合，電気泳動速度の中和効果と溶解度の抑制効

果が影響し，溶脱の進行が遅くなった．Ca溶脱解析

を行う上で複数イオンの考慮した方が精緻であると

考えられるが，溶脱進行は 10000 年でも単一イオン

の解析とさほど大きな差はなく，不確かさの多い超

長期の計算では，計算負荷が小さくパラメータの少

ない Ca単一イオンによる解析の方が，様々なケース

スタディーを行う上では有効だと思われる． 

４．確率論を用いたCa溶脱解析 

セメント系人工バリアの初期空隙率は，構成材料

の品質，施工の品質，養生期間中の環境変化などで

変動し得る．また，余裕深度処分施設のセメント系

人工バリアの外周にはベントナイト層があり，ベン

トナイトのイオン交換性や，負電荷のベントナイト

成分へのカルシウムイオンの吸着により境界面にお

ける Ca濃度は不確かさが多い． 
 

 

 

表2 温度変化による溶脱開始点 

 20℃一定 高温履歴 
1000年後 11.0cm 13.0cm 

10000年後 37.0cm 39.5cm 
表3 イオン数によるによる溶脱開始点 

 Caイオンのみ 複数イオン 
1000年後 13.0cm 12.6cm 

10000年後 39.5cm 38.9cm 
表4 モンテカルロシミュレーション条件 

初期空隙率 0.36～0.46 
境界濃度[mmol/L] 0.22～5.0 

 
図3 モンテカルロシミュレーションによる 

溶脱開始点分布と溶脱開始確率 

以上から，初期空隙率と境界 Ca濃度をランダムに

入力し，1000年後の溶脱解析を繰り返し計算する単

純なモンテカルロシミュレーションを行った．初期

空隙率と境界濃度のばらつき範囲は、表 1の条件か

ら 10%程度のばらつきとし，表4のように与えた． 
 図3に，1000回のモンテカルロシミュレーション

によって得られた 1000年後の Ca イオンの平均濃度

分布、及び 6cm以上の深さに溶脱が達する確率を示

す．境界面から 8cm までは Ca 溶脱は確実に進行し

ていると予想される．一方で，1000 年で 10cmまで

溶脱が達する可能性は，ばらつきを考慮した場合，

約 60％である．つまり，本条件においては，安全性

を考えても，人工バリアの厚さを最低でも 10cm以上

にしておく必要がある．  

５．まとめ 

セメント系人工バリアにおける Ca溶脱は，アレニ

ウス則に従えば，高温履歴による拡散係数増加の影

響はさほどなく，複数イオンを考慮すると抑制され

ることが分かった．また，Ca溶脱予測モデルの精度

を高めるには，Ca溶脱の実験的検討から，解析に用
いるパラメータのばらつきなどの把握が重要である． 
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