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要旨：放射線廃棄物処分として，セメント系材料とベントナイトによる人工バリアを使用した処分方法

の検討が行われている。本研究では，セメント系材料・ベントナイトを一体とした連成解析をもとに，

人工バリアの性能評価を行った。実験および解析の両面からの検討により，ベントナイトの固定化

能力によってセメント系材料のカルシウム溶脱速度が増加することを示した。人工バリアの性能評価

を行う際には，ベントナイトとセメント系材料の両者を全体システムとして捉えた一体解析が不可欠

である。 
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1. はじめに 

 現在，原子力発電所関連施設から発生する中高

レベル放射性廃棄物の処分において，人工・天然

バリアによる多重バリアを用いた余裕深度処分の検

討が行われている１)。放射性廃棄物には半減期の

長い物質が含まれるために，数千年から数万年オ

ーダーという長期間にわたる安定性が要求される。 

この中で，人工バリア材としてセメント系材料及び

緩衝材の使用が検討されている。セメント系材料に

は，低拡散層としての機能が期待されている。また

地下深くに建設することから地下水に常時暴露され，

供用期間が超長期に渡ることを考慮すると，セメント

材料ではカルシウムイオンの溶脱による変質を考慮

する必要がある。遮水壁の役目を果たし，空隙の充

填および放射性元素吸着性により拡散を妨げる緩

衝材としてベントナイトの使用が計画されている。 

 既往の研究 2)において，ベントナイトのカルシウム

固定化能力によりセメント系材料のカルシウム溶脱

が進行の可能性を示した。しかし，ベントナイトとセメ

ント系材料の連成解析において定量的な解析を行

うには至っていない。 

本研究では，既往のセメント系材料およびベント

ナイトのカルシウム溶脱・吸着モデル 2)，3)を高度化

し，モデルの検証に取り組むこととした。二次鉱物の

生成等，考慮するに至っていない相互作用もあるが，

ベントナイトとセメント系材料が接することによるカル

シウムの拡散移動現象への影響を予測する熱力学

連成解析システムを提案するものである。 

 

2. カルシウムの溶脱・吸着現象に関するモデル化 

2.1 カルシウムの質量保存則 

セメント系材料，ベントナイトを包含する支配方程

式として，系内の総カルシウム量に関する質量保存

則を適用した 2)，3)。総カルシウム量とは，液相中の

カルシウムイオンと固定化カルシウムの和である。 
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ここで，φ：空隙率［m3/m3］， S ：空隙の飽和度，

Cion：液相中のカルシウムイオン濃度［mmol/m3］， 

Cbound：固定化カルシウム量［mmol/m3］，Jion：カルシ

ウムイオンの流束［mmol/m2・sec］である。固定化カ

ルシウム量 Cboundは，材料の特性に応じて式(2)で表

すこととした。 

ここで，Csolid：固相中のカルシウム量［mmol/m3］，

Cexch ： イ オ ン 交 換 よ る 固 定 化 カ ル シ ウ ム 量

［mmol/m3］，Cabs：吸着カルシウム量［mmol/m3］で

ある。セメント系材料においては，既往の研究 3)から

固相カルシウム量のみを考慮した。ベントナイトでは，

*1 東京大学大学院 工学系研究科社会基盤学専攻 修士(工学) (正会員) 

*2 東京大学大学院 工学系研究科社会基盤学専攻 助手 博士(工学) (正会員) 

*3 東京大学大学院 工学系研究科社会基盤学専攻 助教授 博士(工学) (正会員) 

solidC
absexch CC +=boundC

(セメント系材料）

(ベントナイト)
(2)

コンクリート工学年次論文集，Vol.28，No.1，2006

-761-



主成分であるモンモリロナイト層間中に存在するナト

リウムイオンとのイオン交換によるカルシウムの固定

化と，負に帯電したモンモリロナイトに正電荷を持つ

カルシウムイオンが電気的に吸着されることの両者

を考慮する必要がある。セメント系材料およびベント

ナイトの液相中のカルシウムイオンと固定化カルシ

ウムの平衡関係は，次章において議論する。 

解析モデルにおける空隙は，イオンの移動経路

となるものを対象とした。セメント系材料の場合，約

3Åのトバモライト層間内ではイオンの移動は無いと

仮定し，毛細管空隙およびゲル空隙を対象としてイ

オン移動の経路となる有効空隙率を算出している 3)。

ベントナイトは，主成分であるモンモリロナイトの膨

潤によって内部の粗大空隙が充填する。本研究で

は，十分に密なベントナイトを対象としているため，

ベントナイトのカルシウム型化に伴う膨潤能力低下

による粗大空隙の発生を考慮せず，モンモリロナイ

トの層間のみを考慮すればよいと仮定している 2)。

ベントナイトの空隙率は，既往研究 2)における提案

モデルにより，乾燥密度 1.2[Mg/m3]のとき 0.571， 

1.6[Mg/m3]のとき 0.427 と計算される。 

2.2 カルシウムのイオン移動モデル 

カルシウムイオンの流束は，拡散と移流の両者を

考慮した式(3)で表現した 2)，3) 。 

ionioneion CSCDJ ⋅⋅⋅+∇⋅−= uφ  (3) 

ione DSD ⋅⋅
Ω
⋅

= δφ
   (4) 

 ここで，Ω：屈曲度，δ：収斂度，Dion：溶液中

のカルシウムイオンの自己拡散係数［m2/sec］，De：

溶 液 中 の カ ル シ ウ ム イ オ ン の 実 効 拡 散 係 数

［m2/sec］，∇T =[∂/∂x ∂/∂y ∂/∂z]：ナブラ演算子，

uT=[ ux uy uz ]：間隙水とともに移動するカルシウムイ

オンの速度ベクトル［m/sec］である。溶液中のカル

シウムイオンの自己拡散係数は，Einstein の理論式
4)から求められる。本研究では，既往の研究 2)，3)と同

様に，屈曲度と収斂度および壁面の電荷による影

響因子により実効拡散係数を表現した。 

2.2.1 セメント系材料 

セメント系材料について検討を行う。幾何構造の

影響のうち，セメント系材料の屈曲度については，

既往の研究成果3)により空隙率の関数として定式化

している。またセメント系材料の収斂度については，

物質の移動経路となる空隙の断面寸法および寸法

変化の影響，これらに加えて，壁面の電荷の影響を

考慮している。これまでに既往の研究3)において，

空隙ピーク径に着目し，第一次近似としてセメント

系材料および地盤材料を一体化した収斂度モデル

を提案してきた(図-1)｡ 

本研究では，既往のW/Cの異なるセメント硬化体

の浸漬試験結果5)を用いて収斂度モデルの検証を

行った。実験条件として，W/C 0.4，0.6，0.8，1.0の

セメント硬化体を打設後50℃で56日間水中養生し

た 後 ， 2.5×10×10mm に 成 型 し ， 固 液 比 1 ：

1000(wt/wt)，室温20℃の条件下で3，7，28，91日

間浸漬させている。その後，セメント硬化体の固相

カルシウム濃度比を測定している。また，常時撹拌

しているので水溶液の濃度は均一と考え，解析に

おけるセメント硬化体の境界条件として実験により

測定されていた浸漬水の液相カルシウムイオン濃

度の経時変化を与えた(図-2)。実験および解析結

果を図-3，図-4，図-5に示す。既往の収斂度モデ

ルにおける解析結果は，実験値と比べ劣化深さが

大きくなっている。ここで劣化深さとは，コンクリート
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表面から固相カルシウム量が低下し始めた面まで

の距離と定義した。カルシウムが溶脱した際に，セメ

ント硬化体の空隙ピーク径が粗大化し，計算上，地

盤材料領域に相当する空隙ピーク径となる。そのた

め，収斂度の値が地盤材料と同程度になり，実効拡

散係数の増大を過大に見積もる結果となった。  

本研究では，既往のセメント系材料と地盤材料を

包含する収斂度モデル3)に対して，それぞれの実験

結果に整合するように，感度解析を基に収斂度モ

デルを構築した(図-1，図-3，図-4，図-5)。 

2.2.2 ベントナイト 

次に，ベントナイトについて検討を行う。ベントナ

イトでは，既往の研究成果6)，7)によりHTOの実効拡

散係数が得られている。HTOは，電気的中性である

ことから，壁面の電荷の影響を受けず，幾何構造の

影響のみを抽出することができる。本研究では，

HTOを対象として得られるベントナイトの空隙幾何

構造の影響を幾何学係数(G)と定義し(図-6)，壁面

電荷の影響と分離して考慮することとした｡    

ionelione DwGSDSD ⋅⋅⋅⋅=⋅⋅
Ω
⋅

= φδφ
      (5) 

ここで，G：幾何学係数，wel：壁面の電荷による影

響因子である｡ 

壁面の電荷の影響について検討する。ベントナイ

トの主成分であるモンモリロナイト壁面が負の電荷

に帯電しているために，正の電荷であるカルシウム

イオンを吸着する｡この電気的相互作用による表面

拡散とみられる影響により，実効拡散係数が増加し，

また，陰イオンを対象とする場合，壁面との電気的

反発によりイオンが排除され，実効拡散係数が低減

という実験結果7)があり，陰イオンと陽イオンにおい

て実効拡散係数が10倍程度異なる。本研究では，

この影響を壁面の電荷による影響因子とし，第一次

近似として陽イオンに対して，wel,+＝1.5，陰イオンに

対して wel,-＝0.15としている。 

 

3. カルシウムの固液平衡関係 

3.1 セメント系材料の固液平衡関係 

セメント系材料の固液平衡関係は，既往の研究3)

を参考にBuilの提案式8)を修正した式を用いることと

した(図-7)。本研究では，既往の研究3)および実験

との適合性から，C-S-Hゲルのシリカゲルへの分解

が始まる時の液相カルシウムイオン濃度(x1)を3.0

［mmol/l］， C-S-H ゲルへの分解が始まる時の液

相カルシウムイオン濃度(x2)をCsatu-0.7［mmol/l］とし

た。ここで，Csatu：飽和液相カルシウムイオン濃度

［mmol/l］である。 
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3.2 ベントナイトの固液平衡関係 

セメント系材料から溶脱してきたカルシウムイオン

は，ベントナイト内部に存在するナトリウムイオンとイ

オン交換することで，内部に固定化される。加えて，

ベントナイトの主成分であるモンモリロナイトは負の

電荷に帯電しており，結晶表面に陽イオンであるカ

ルシウムイオンを吸着する。既往の研究2)では，ベン

トナイトが自由に膨潤できる状態での固液平衡モデ

ルを構築してきた。しかし，実施工で想定される圧

縮状態とは乖離しており，既往の固液平衡モデル2)

では実際の現象を適切に表現していないことも予想

される。本研究では，実施工で想定される乾燥密度

1.6[Mg/m3]の圧縮ベントナイトにおける固液平衡関

係を，次節の実験に基づいて推定することとした。 

3.2.1 実験概要と方法 

試料は，ナトリウム型ベントナイトであるクニゲル

V1を用いた。内径50mmの剛性の高い中空鋼製フ

レーム内に，含水率約30%のベントナイト試料を詰

め，約50MPaで圧密することにより，直径50mm・高

さ5mmの乾燥密度1.6Mg/m3の圧縮ベントナイトを作

製した。その後，アクリル板およびポーラスストーン

を使用し，圧縮ベントナイトの膨潤を防ぐため拘束し

た(図-8)。圧縮ベントナイトを飽和状態にするため

に，真空環境下で1日間吸水させた。温度20℃一定

条件下で，200~1000ppmの濃度の異なる塩化カル

シウム水溶液2.5[ℓ]に拘束した圧縮ベントナイト試料

を入れ，密閉容器内で50日程度浸漬させた。水酸

化カルシウム水溶液の場合，高pHによるベントナイ

トの溶解，および炭酸カルシウムの生成による水溶

液中のカルシウム濃度低下の可能性があることから，

塩化カルシウム水溶液を使用した。なお，水溶液中

の濃度が一定になるように1日に1度以上溶液を撹

拌した。水溶液中のカルシウムイオン濃度，および

ナトリウムイオン濃度を高周波誘導結合プラズマ

(ICP)発光分析装置により測定した。水溶液中の濃

度変化が十分に小さいことを確認し平衡状態と判定

した。水溶液中の全カルシウム量からカルシウムイ

オン量を差し引いたものを固定化カルシウムとした。

また，交換性陽イオンであるナトリウムイオンの放出

量をもとに，荷電量とのバランスから放出ナトリウム

量の1/2をイオン交換されたカルシウム量とした。 

3.2.2 実験結果 

 実験結果を図-9 に示す。吸着量は，固定化カル

シウム量とベントナイトのイオン交換による固定化カ

ルシウム量の差である。圧縮ベントナイトにおいても，

既往の研究成果 2)と同様にカルシウム吸着量がイオ

ン交換によるカルシウム固定化量に比べ大きな値と

なっている。自由膨潤のベントナイトより小さいもの

の，圧縮ベントナイトの状態においても，カルシウム

を吸着する場があり，吸着の影響が大きいこと意味

している。これにより，ベントナイトのイオン固定化を

考慮する際にはイオン交換によるカルシウム固定化

だけではなく，吸着によるカルシウムの固定化を考

慮することが重要となることがわかる｡   

本研究では固定化カルシウム量としてイオン交換

による固定化カルシウムおよび吸着による固定化カ

)( ionsolid CfC =
( ){ } BCCCA satuionCSH +⋅⋅= /

図-7 セメント硬化体の Ca 固液平衡関係 
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ルシウムの両者を考慮し，ベントナイトの固液平衡

モデルを構築した(図-9)。 

 

4. 解析モデルの検証 

１章から3章において構築したセメント系材料およ

びベントナイトの連成解析のモデルの検証を行っ

た｡解析の検証として，既往の実験結果9)を用いた。

実験および解析条件を図-10に示す。実験では，

乾燥密度1.2[Mg/m3]の圧縮ベントナイトをセメント

硬化体(W/C：1.0)により挟んでいる。参考として，既

往の固液平衡モデル（図-9）および固定化能力の

ない仮想ベントナイトにおいても解析を行った。 

実験では，半年間，0.1～0.4MPaの圧力で約

70ml通水した後，半年間保管している。解析では，

既往のダルシー則に基づく水分移動モデル2)を使

用し，0.2MPaの圧力における通水量は66.5mlであ

った。実験および解析結果を図-11に示す。図中

における固定化カルシウム濃度比とは，それぞれの

材料の固定化カルシウム量を健全なセメント硬化体

の固相カルシウム量で除した値である。これによると

圧縮ベントナイトの固定化能力を考慮した連成解析

モデルにより，実験結果を良好に追跡することがで

き，連成解析モデルが検証された。ベントナイトと接

している両側のセメント硬化体が劣化しており，通水

方向にかかわらず，劣化深さは一定となっている。

固定化能力のない仮想ベントナイトにおける解析で

は，ほとんど劣化していない。これは，実験と解析と

も，ベントナイトのカルシウム固定化により内部の液

相カルシウム濃度が低下し，濃度勾配が高く保たれ

ることから，セメント硬化体からカルシウムが溶脱し

ていることを示している。既往の自由膨潤状態にお

けるベントナイトの固液平衡モデル2)では，ベントナ

イトのカルシウム固定化量を多く見積もっているため，

より濃度勾配が高く保たれることから，セメント硬化

体からカルシウム溶脱が促進されている。 

 

5. 人工バリアの性能評価  

 4章において，本研究の解析モデルの妥当性が検

証された。よって，本研究の解析モデルを用いて放

射性廃棄物の人工バリアの性能評価を行うこととし

た。人工バリアの性能評価として，セメント系材料を

取り巻く境界要素の違いによるカルシウム溶脱劣化

への影響を検証することとした。TypeAとして人工バ

リアとして想定されているコンクリートおよびベントナ

イト，TypeBおよびTypeCとしてコンクリートの境界要

素をそれぞれ固定化能力のない仮想ベントナイト，

純水と接している条件により解析を行った。表-1に

解析に使用したコンクリートの配合，図-12に解析要

素および境界条件を示す。解析条件として，ベント

ナイト・純水の端面のみを境界面とした。また，動水

勾配による水の移動は考慮していない。ベントナイト

の乾燥密度は，実施工で想定される1.6[Mg/m3]とし

た。解析の結果，人工バリアとして想定されている

TypeAが，固定化能力のない仮想ベントナイトとした

中段：圧縮ベントナイト(1.2Mg/ｍ3) 
上段：セメント硬化体(W/C1.0) 

下段：セメント硬化体(W/C1.0) 
形状：各Φ30mm×H10mm 

通水：6 ヶ月間(0.1~0.4MPa) 
保管：6 ヶ月間(20℃湿潤状態)

流入

流出 

図-10 柴田らの実験 9)および解析条件

-1.0m 0.0m 1.3m

境界面 

ベントナイト コンクリート 

初期条件：温度 20℃，水分飽和度 100% 
Ca 濃度 0.0mmol/l 

境界条件：温度 20℃，水分飽和度 100% 
Ca 濃度 0.12mmol/l 

図-12 解析および境界条件 

表－1 解析用試験体の配合表 

単位量 （kg/m3) W/C
（％） W C S G 
45 156 346 873 1042 
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図-11 ベントナイトとセメント硬化体の相互作用
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TypeBと比較してコンクリートの溶脱速度・量が大き

くなった(図-13)。これは，ベントナイトの固定化能力

によりベントナイト内部の液相カルシウム濃度が低

下し，コンクリート境界面における濃度勾配が大きく

なることが要因である(図-14)。カルシウムイオンを

固定化する材料と接することによって，コンクリート

の劣化進行速度が上昇し，人工バリアとしての性能

劣化が促進されることを示している(図-15)。 

 

6. まとめ  

本研究では，セメント系材料およびベントナイトの

イオン拡散モデルを高度化すると共に，実施工で

想定される圧縮ベントナイトの固液平衡モデルを構

築した。既往の実験結果 9）からセメント系材料・ベン

トナイトを一体とした連成解析モデルの妥当性を検

証することができた。さらに提案モデルを用いた感

度解析により，ベントナイトの固定化能力によりセメ

ント系材料に接したベントナイト間隙の液相カルシウ

ム濃度が低下するため，セメント系材料の溶脱劣化

が促進する可能性が示された。人工バリアの性能

評価を行う際には，ベントナイトのカルシウム固定化

能力の影響が大きく，本研究において，解析的にそ

の影響を評価することができた。 
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