
 

図－1 地下空洞型処分施設の構成
5) 
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要旨：フライアッシュを含む低水結合材比配合が有する材料の反応潜在性に対し，人工軽量細骨材を用いた

内部養生及び高温負荷に伴い移動・平衡する水分の活用に着目した実験的検討を行った。その結果，人工軽

量細骨材の有無に関わらず，材齢 91 日以降に高温を負荷した場合，高温の負荷開始材齢によらず顕著に緻密

化し大幅に強度が増加することを確認した。また高温高湿環境においては，水和の進展とともに吸湿しなが

ら緻密化する傾向が示唆され，水和・空隙構造・水分の連関を考慮した熱力学連成解析を用いた検討結果と

整合することを確認した。さらに，走査型電子顕微鏡による微視的な観察を行い，体系的な考察を加えた。 
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1. はじめに 

主に原子力発電所から発生する低レベル放射性廃棄物

のうち放射能濃度が比較的高いものを埋設する地下空洞

型処分施設では，地下空洞内に建設したコンクリートピ

ット内に放射性廃棄体を収容し埋設処分するが，廃棄体

は放射性核種の物理的崩壊により発熱した状態にある

（図－1）。廃棄体埋設後の空洞内温度は，廃棄体の初期

発熱量，埋設までの冷却期間，換気量等にもよるが，60℃

程度に達するとの報告 1)がある。一方で，常温環境下で

緻密な空隙構造を有したペースト硬化体が，長期材齢経

過後に 60～80℃程度の高温高湿曝露下で多孔化し 2)，各

種陰イオンの拡散抵抗性が低下するとの報告例 3), 4)も見

られる。地下空洞型処分施設ではセメント系材料に放射

性核種の移行遅延機能を期待している 5)ことから，高温

環境下において空隙構造の変化を制御しバリア性能を維

持する方法について追究する余地があると考えられる。 

本研究では，地下空洞型処分施設に適用が想定される

配合をベースとして，フライアッシュを含む低水結合材

比配合が有する材料の反応潜在性に着目し，常温で緻密

な空隙構造を有し高温環境下でさらに緻密化を実現する

配合設計手法の開発を目標に基礎的な検討を実施した。

低水結合材比配合において未反応残存粒子の反応潜在性

を有効に引き出すためには，不足する水分を補い緻密化

へ導く仕掛けが重要となる。そこで，人工軽量細骨材

（ALS）を用いた内部養生及び高温負荷に伴い移動・平

衡する水分の活用に着目した実験的検討を行った。 

既報 6)では，本論と同じ配合，養生条件における材齢

119 日までの試験結果を報告しており，常温封緘養生を

継続した場合に比べ，材齢 91 日から高温高湿養生を行っ

た場合に材料の高い反応潜在性が発揮され，空隙構造の

顕著な緻密化及び追加的な強度増加が生じることを確認

した。また，その傾向は ALS を含む配合でより顕著とな

る可能性を示した。本論では，以後の継続・追加試験の

結果を示すとともに，後述する熱力学連成解析により高

温高湿曝露時の水分移動・平衡について解析的な検討を

行った。さらに，走査型電子顕微鏡による微視的な観察

を行い，体系的な考察を加えた。 

 

2. 試験概要 

2.1 供試体種類 

 作製した供試体の配合を表－1 に，材料物性を表－2

に示す。いずれも低熱ポルトランドセメント（LPC）を

用い，フライアッシュ（FA）を内割りで 30%置換した低

水結合材比（W/B=30%）の配合である。配合は ALS の
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表－1 作製したモルタル供試体の配合及びフレッシュ性状 

配合種別 
W/B 
(%) 

FA/B
(%) 

ｽﾗﾝﾌﾟ 
ﾌﾛｰ 

(mm) 

空気量 
(%) 

使用材料および単位量（kg/m3） 
SP 

(B×%) 

単位容積 
質量 

（t/m3） 
水 
W 

結合材 B 細骨材 S 

LPC FA 
陸砂 
S1 

人工軽量 
細骨材 ALS 

シリーズ 1 
30 30 650±50 2.5±1.5

182 425 182 1,518 0 0.95 2.299 

シリーズ 2 182 425 182 1,214 212 0.85 2.206 
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有無のみが異なり，シリーズ 2 では，細骨材容積のうち

20%を膨張性頁岩を原料とする非造粒型の市販のALSで

置換した。ALS は数日間水中浸漬後，飽水状態で練り混

ぜに用いた。混和剤添加量を所定のスランプフロー及び

空気量となるよう調整し，単位容積質量を測定後，φ5

×H10cm の円柱供試体を作製した。供試体は 24 時間で

脱型後，材齢 7 日まで 20℃湿布養生し，その後材齢 91

日まで 20℃封緘養生を継続した。 

2.2 試験条件 

既報 6)で得た知見を踏まえ，さらに水和が進展した後

期材齢における後発的水和現象の発現性を確認するため，

図－2 のとおり新たに養生ケース 2B，2C を追加し，計 4

水準の養生ケースについて，所定の材齢にて次節に示す

各種試験を実施した。 

高温封緘ケース（2B）では，外部環境との水分移動を

遮断でき，高温負荷や ALS に起因する内在水分の移動・

再分配による挙動のみを考察をすることができる。また，

高温高湿ケース（C，2C）の環境設定は，前出の報告例
2)との比較のため 60℃90%RH とした。図－2 の試験条件

は両配合共通であり，60℃養生を伴うケース（C，2B，

2C）では，徐冷後に常温下で各種試験を実施した。 

2.3 試験方法 

(1) 圧縮強度試験 

 JIS A 1108 に準拠して圧縮強度試験を実施した。結果

は 3 供試体の平均値である。 

(2) 空隙径分布測定 

 配合種別及び養生ケースの違いが空隙構造に及ぼす影

響を確認するため，水銀圧入式ポロシメータによる分析

を実施した。各材齢での測定用に別途 2 本ずつ作製した

円柱供試体の中心部から，電動カッターとタガネで約

5mm の小片を個別に採取し，アセトン浸漬後 2 週間程度

D 乾燥して分析に用いた。結果は個別に採取した 2 試料

の平均値である。加圧範囲は 0～約 400MPa とした。最

大圧力まで加圧後一旦 0.25MPa まで除圧し，再度同過程

を繰り返した。空隙構造の評価にあたっては，吉田らの

研究 7)を参考に，初期加圧過程で得た分布を全空隙径分

布，除圧後の再加圧過程で得た分布を連続空隙径分布と

して区別して評価した。 

(3) 示差熱熱重量分析，粉末 X 線回折分析 

 水和の進展を確認するため示差熱熱重量（TG/DTA）

分析を，水和生成物の鉱物組成の変化を確認するため粉

末 X 線回折（XRD）分析をそれぞれ実施した。両分析に

は，空隙径分布測定用に採取した小片の近傍から同様に

小片を採取し，アセトン浸漬後 D 乾燥した後（XRD 用

は D 乾燥せず）微粉砕した試料を用いた。TG/DTA 分析

の昇温速度は 20℃/min とし，室温（約 20℃）から 1000℃

まで昇温した。両分析とも結果は 2 試料の平均値である。 

(4) 走査型電子顕微鏡観察 

 骨材界面周辺へのセメント水和物の析出状況を確認す

るため，走査型電子顕微鏡（SEM）観察を実施した。材

齢 364 日経過後，シリーズ 2 の各養生ケースについて供

試体中心部より試料を数片割裂採取し，プラチナ蒸着し

て観察を行った。 

 

3. 試験結果及び考察 

以下では，「配合種別＋養生ケース＋試験材齢」を組み

合わせ，試験結果を例えば「1-A-91d」のように記述する。 

3.1 圧縮強度試験 

 圧縮強度の経時変化を図－3 に示す。なお，図中の点

線は，60℃環境曝露直前の供試体質量に対する各材齢の

表－2 使用材料の物性 

材料 記号 概要 

ｾﾒﾝﾄ LPC 
低熱ポルトランドセメント 
密度=3.22g/cm3，比表面積=3,510cm2/g 

ﾌﾗｲｱｯｼｭ FA Ⅱ種：密度=2.29g/cm3，比表面積=3,920cm2/g

細骨材 S1 
陸砂：表乾密度 =2.61g/cm3 ，絶乾密度

=2.55g/cm3，FM=2.55，吸水率：2.30% 
人工軽量

細骨材 
ALS 

表乾密度=1.82g/cm3，絶乾密度=1.58g/cm3，

FM=2.58，吸水率=14.9%， 

混和剤 
SP 

高性能 AE 減水剤（標準形），カルボキシル

基含有ポリエーテル系化合物 

As 
空気量調整剤，ポリアルキレングリコール

誘導体 

 

養生ケース

A

C

2B

2C
・ 矢印は各材齢で試験を実施する養生ケースを示す。

・ 試験項目は，圧縮強度試験，空隙径分布測定（A-301dを除く），示差熱熱重量分析とする。

・ また，*の材齢では粉末X線回折分析を実施する。

                           20℃    封緘
20
℃
湿
布

20℃封緘

20℃封緘

20℃封緘

                       60℃，90%RH

 60℃   90%RH

 60℃   封緘

7d 91d* 273d119d 182d* 301d* 364d*

図－2 養生条件及び試験実施材齢 

 

 

図－3 圧縮強度試験結果 
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質量減少率である。1-A，2-A の圧縮強度は，材齢 182 日

以降いずれも横ばいであり，両者に有意な差は見られな

い。一方，1-C と 2-C を比較すると，両者とも高温負荷

後に大きく強度増加するが，1-C は以後も継続的に強度

増加するのに対し，2-C の強度は頭打ちである。両配合

の違いは ALS の有無のみであることから，2-C では ALS

の骨材界面周辺が弱部となり破壊している可能性が高い

と考えられる。材齢 273 日より高温負荷した養生ケース

2B，2C では，両配合とも材齢 364 日で養生ケース C と

同等以上の強度を発現しており，強度増加は 2C＞2B で

ある。2-2B，2-2C では，2-C の頭打ち強度を超えている

ことから，ALS の骨材界面周辺に水和物が密に析出する

ことで周囲のペースト部と同等以上の強度に達した可能

性が示唆される。質量減少率を見ると，シリーズ 2 の内

在水量はシリーズ 1 に比べ ALS の吸水率分（単位容積換

算で 27.5kg/m3）だけ多いにも関わらず，1-2C と 2-2C は

同等となっており，2-2C では，封緘期間の延長により内

在水が供試体内部に多く閉じ込められ，ALS の骨材界面

周辺の強度増加に寄与したと推察される。 

 上記推察については，次節以降において空隙構造変化

及び SEM 観察の結果から体系的に検証する。 

3.2 空隙構造 

(1) 空隙構造の経時変化 

 1-A について，全空隙の空隙径分布及び累積空隙量の

経時変化を図－4 に示す。全空隙で整理した場合，材齢

経過とともに圧縮強度が増加し（図－3），後述する

TG/DTA や XRD 分析結果からも水和の進展が確認され

る（図－11，図－12）にも関わらず，材齢 182 日以降に

空隙が粗大化する傾向が見られた。特に 100～1,000nm

の範囲で新たな空隙が頻繁に生じており，これが材齢

182 日以降に共通した特徴であった。この特徴は，ALS

を用いた 2-A でも同様に確認された。 

これに対し，水銀の侵入経路である連続的な毛管空隙

が限定的である場合，高圧力下の水銀圧入過程で試料が

破壊される可能性があるとの指摘 8)や低水セメント比硬

化体では同様の空隙径範囲で空隙が見られる事例 9)もあ

ることから，図－4 の結果には水銀圧入過程における段

階的な試料の破壊影響が含まれる可能性が考えられた。

また，膨張頁岩系の人工軽量粗骨材を用いた研究 10)では，

人工軽量粗骨材自体が 100～1,000nm の範囲において大

きなインクボトル空隙を有し，表層と内部でも空隙構造

が異なることが示されている。このことから，本論にお

いて全空隙で評価した場合には，試料に含まれる ALS 自

体の内部空隙の幾何学的及び量的な違いによる影響が測

定結果に含まれる可能性があり，空隙構造の経時比較や

ペースト部との分離評価が難しい点も課題であった。そ

こで，以下では，除圧後の再加圧過程で得た連続空隙に

よる評価を用いて考察することとした。 

 1-A 及び 2-A の連続空隙の経時変化を図－5，図－6 に

それぞれ示す。なお，累積連続空隙量を示す圧入曲線は，

除圧後（0.25MPa）での空隙量が 0 となるように平行移

動したものである。連続空隙で評価した場合，両配合と

もに，空隙径分布は経過とともに小径化し，累積空隙量

が減少する傾向が見られた。材齢 182 日以降では，主に

50nm 程度以下の空隙が減少しており，後述するポゾラ

ン反応の進展時期と一致している。このような他指標と

の整合は，連続空隙を用いた評価の妥当性を示唆してい

ると考えられる。 

図－4 全空隙の経時変化（シリーズ 1，20℃封緘） 

図－5 連続空隙の経時変化（シリーズ 1，20℃封緘） 

図－6 連続空隙の経時変化（シリーズ 2，20℃封緘） 

(a) シリーズ１        (b) シリーズ２ 

図－7 累積連続空隙量の養生ケース間比較（材齢 364 日）
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図－10 1-C の試解析の結果 

シリーズ 1 及び 2 の材齢 364 日での累積連続空隙量の

養生ケース間比較を図－7 に示す。両配合とも高温高湿

あるいは高温封緘で養生すると，空隙量が顕著に減少す

る傾向が認められる。この要因としては，間隙水圧及び

温度勾配による水分流束の発生やインクボトル空隙中の

内在水分の逸散，層間水量の変化に伴う内部からの水分

供給 11)，空隙構造形成過程の温度依存性による小径水和

物の密な析出や水和物の析出可能空間の拡大 12)，残存す

る未反応粒子の高温負荷に伴う反応率の向上 13)などに

伴う後発的な水和の影響が挙げられる。高温を負荷した

養生ケース（C，2B，2C）間で比較すると，シリーズ 1

では養生ケース間で大きな違いは見られないが，シリー

ズ 2ではCの空隙量がやや大きく 2Bと 2Cは同等であっ

た。要因については，次項で詳細に分析する。 

また，1-A と 2-A の空隙量を比較すると，2-A の方が

大きいことが確認できる。前出の研究例 10)より，ALS 内

にも連続空隙が存在すると容易に推測されること，また

後述する SEM 観察結果において，2-A では ALS とペー

ストの界面に隙間があることが確認されており，これら

が空隙量の差として現れていると考えられる。なお，ALS

含有による連続空隙量の個体差については，別供試体か

ら採取した 2 試料でほぼ一致した結果が得られており影

響は小さいと推測されるが，さらなる検証が必要である。 

(2) 水分の移動・平衡に着目した空隙構造の変化 

シリーズ 1 及び 2 について，高温を負荷した養生ケー

スの累積連続空隙量の経時変化を図－8，図－9 に示す。 

低 W/C 硬化体では，60℃封緘での養生直後に硬化体内

部の相対湿度が上昇するとの実験結果が報告されている
14)。1-2B，2-2B のように高温封緘養生とした場合，常温

では閉じ込められていたインクボトル水や層間水等の水

が高温負荷に伴い空隙中に内部供給され，この水が外部

環境に逸散することなく後発的な水和に使われたと仮定

すると，高温負荷後の短期間に空隙量が減少し，その後

経時的に変化が見られない 1-2B，2-2B の結果を合理的に

説明し得ると考えられる。 

温湿度履歴に関する水分平衡・移動 11)及び空隙構造形

成過程の温度依存性 12)を考慮した熱力学連成解析によ

る 1-C の試解析の結果を図－10 に示す。高温負荷時に内

部供給される水は水蒸気として逸散しやすい状態にある

ものの，内部供給水により 20℃封緘時よりも供試体内部

の相対湿度（内部 RH）が一時的に上昇し，外部 RH と

平衡に達する過程で後発的な水和を生じる。水和が進展

すると内部 RH は徐々に低下することから，本試験条件

のように外部 RH が高い場合には，外部から内部への水

分移動が生じ，水和が進展すると解析的に解釈される。

       
図－8 各養生ケースの累積連続空隙量の経時変化（シリーズ 1） 

       
図－9 各養生ケースの累積連続空隙量の経時変化（シリーズ 2） 
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試験結果に着目すると，図－3 において，圧縮強度は 1-2C

＞1-2B であること，1-C の強度が経時的に増加している

こと，また図－8 の 1-C で長期高温後の材齢 364 日かけ

て 10～1000nm 領域の空隙がやや減少していることから

も，外部から内部へ水分移動（吸湿）が生じた可能性が

示唆される。一方で，図－3 の質量減少率の測定結果か

らはこれを明確に確認できなかった。本熱力学連成解析

は，低 W/B 硬化体の高温乾燥下での逸散水量や内部 RH

の変化を高精度に追跡できることが複数の実験事例に対

し確認されているが 15)，本試験条件では試験結果との間

に乖離が見られた。乖離要因の分析については今後の課

題であるが，高湿度領域における水分移動・平衡モデル

や空隙構造形成過程の温度依存性の再検証，FA 混合によ

る影響等の観点から主要因を追究していく考えである。 

2-2C については，図－3 に示す圧縮強度の推移からも，

材齢 301日時点ではALSの骨材界面周辺に空隙が残存し

ている可能性が高く，図－9 の 2-2C において材齢 364 日

にかけて段階的に 10～1000nm 領域の空隙量が減少する

特徴が見られた。後述する材齢 364 日での SEM 観察結

果において，2-C と 2-2C では，いずれも ALS とペース

トの界面に 2-A で見られた数百 nm オーダーの隙間が見

られなかったことから，高温負荷に伴う内部供給水や

ALS の内在水は主に界面への水和物の析出に使われて

連続空隙を遮断し，その後 2-2C ではより多くの内部残存

水に起因して，ALS 内部に水和物が析出した可能性が推

察される。しかし，現時点ではあくまで推測であり，今

後，再現性の確認など詳細に検証する必要がある。 

3.3 Portlandite 含有量及び含有鉱物の変化 

TG/DTA 分析の 430℃付近での減量から求めた各ケー

スの Portlandite（CH）含有量の変化を図－11 に示す。 

材齢 91日より 60℃90%RHに曝露した養生ケースCの

CH 含有量は，両配合ともに養生ケース A よりも各材齢

で小さくなっている。CH 含有量の増減は，セメント水

和による同鉱物の生成とポゾラン反応による消費の大小

関係に依存するが，養生ケース C では FA 固相から液相

への Al，Si の溶解が進むためポゾラン反応が進展し，養

生ケース A より CH が消費されたと推察される。 

養生ケース A では，材齢 182 日から 273 日にかけてポ

ゾラン反応の進展による CH の大幅な消費が見られる。

一方，その後，高温負荷した養生ケース 2B，2C では，

両配合ともに養生ケース A の CH 含有量とほぼ同等とな

っている。つまり，高温負荷時点ですでに多くの CH が

消費されていることから，高温負荷によるポゾラン反応

の進展への影響は量的に小さくなったと考えられる。 

図－12 に，XRD 分析による各養生ケースの含有鉱物

の変化の比較を示す。XRD 分析結果は，シリーズ 1 と 2

で特徴に大きな違いはなく，ここでは代表してシリーズ

2 の結果を示した。(a)において 2θ=18，34°付近に位置

する CH 回折強度は，材齢 182 日まで増加し，その後減

少に転じている。これは図－11 に示した養生ケース A

の CH 含有量の変化と整合している。一方，(b)において

は，2-C では 2-A に比べ同材齢で CH 回折強度が減少し

ており，ET の一部が MS に変化していることが確認でき

る。また，材齢 364 日の CH 回折強度は，2-A，2-2B，2-2C

で大差はなく，これらも図－11 の傾向と整合している。 

3.4 SEM 観察結果 

 材齢 364 日経過後，シリーズ 2 の各養生ケースについ

て SEM観察を行った。ALSとペーストとの界面及びALS

界面近傍の ALS 内部空隙の観察結果の一例を，図－13

の上段，下段にそれぞれ示す。なお，2-2B の観察結果は，

2-2C と同様であったため，ここでは割愛する。 

20℃封緘養生を継続した 2-A では，ALS 界面近傍の内

部空隙に CH や水和の後期生成物である CSH（TypeⅢ）

の析出が見られたが，内部空隙には空隙が多く残存し，

ALS とペーストの界面にも数百 nm オーダーの隙間があ

ることが確認された。一方，高温負荷した 2-C，2-2C で

は，いずれも内部空隙内に高温養生時に特徴的な網目状

の CSH（TypeⅡ）や Monosulfate，CSH（TypeⅢ）が析出

していた。両養生ケースの違いは，視覚的に界面近傍の

内部空隙内への析出密度の違いに現れており，ALS とペ

ーストの界面にはいずれも隙間は認められないが，2-2C

の方がより密着し一体化しているように見受けられた。

2-2C に見られた高温養生後の大幅な圧縮強度の増加は，

 

図－11 各ケースの CH 含有量の経時変化 

 

(a) 2-A の経時変化 

(b) 各養生ケース間の比較 

図－12 含有鉱物の変化（シリーズ 2） 

ET: Ettringite, CH: Portlandite, MS: Monosulfate, Q: Quarz 
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(a) 2-A         (b) 2-C         (c) 2-2C 

図－13 SEM 観察結果（上段：ALS 界面，下段：ALS 内部）

内部空隙内への析出密度や界面の密着度の増加によりも

たらされた可能性が高いことが視覚的に示唆される。 

 

4. まとめ 

FA を内割りで 30%置換した W/B=30%の 2 種類の LPC

モルタル供試体を作製し，ALS の有無による配合の違い

や材齢 91 日以後の養生方法の違いが，水和の進展や空隙

構造形成過程に及ぼす影響について体系的に検討した。 

本論で得られた知見を以下に示す。 

(1) ALS の有無に関わらず，材齢 91 日以降に高温を負荷

した場合，高温の負荷開始材齢によらず空隙構造が顕著

に緻密化し，圧縮強度が大幅に増加することを確認した。 

(2) 高温高湿環境では，低水結合材比の供試体が水和の

進展とともに吸湿する可能性があることが，圧縮強度・

空隙構造変化の観点から示唆された。 

(3) 一方，温湿度履歴に関する水分平衡・移動及び空隙

構造形成過程の温度依存性を考慮した熱力学連成解析で

は水和の進展とともに供試体が吸湿する傾向が示された。

解析結果と試験結果の乖離要因は今後の検討課題である。 

(4) ALS を含む配合の場合，100N/mm2を超える高強度領

域では，ALS の内部空隙内への水和物の析出密度やペー

スト界面との密着度が圧縮強度に影響を及ぼす可能性が

高いことが視覚的に示唆された。 

 本論では，地下空洞型処分施設への適用を想定し，混

合系の配合について基礎的な検討を実施した。上記知見

に対し，より単純な配合や実験系での知見の検証と蓄積，

材料の反応潜在性と水分の移動・平衡を陽に活用した汎

用的な長期耐久性向上技術の追究が次なる課題である。 
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