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Sorption and diffusion of radionuclides in buffer materials (bentonite) and host rocks (rock matrix) are the 
key processes in the safe geological disposal of radioactive waste, because migration of radionuclides in 
these barrier materials is expected to be diffusion-controlled and retarded by sorption processes. It is 
therefore necessary to understand the detailed/coupled processes of diffusion and sorption in compacted 
bentonite/intact rock and develop mechanistic/predictive models, so that reliable parameters can be set 
under a variety of geochemical conditions relevant to performance assessment (PA). 
This report presents the first prototype model/database for integrated sorption and diffusion (ISD2009) in 
bentonite/montmorillonite systems. The thermodynamic sorption model is based on a relatively simple 
model comprising 1-site surface complexation/diffuse layer model in combination with 1-site ion exchange 
model. The model parameters for surface chemistry and sorption are evaluated based on existing datasets 
for purified Na-montmorillonite, which covers key geochemical conditions such as pH, salinity and 
carbonate, etc., in consistent way, then are also validated by applying to related data obtained for complex 
bentonite systems. The diffusion model based on homogeneous pore structure and the electrical double 
layer theory was developed and coupled with batch-based sorption model. This integrated model was 
applied by using reliable sorption and diffusion parameters in compacted montmorillonite under different 
conditions such as salinity and carbonate, and was also tested by applying diffusion data in compacted 
bentonite. The ISD2009 model and related parameters developed for key radionuclides such as simple 
cations(Cs) and anions(I), and Np(V), Ni, Am are integrated to ISD2009 database, which could be useful in 
setting sorption and diffusion parameters and uncertainties in future PA exercise. 

Keywords: Radionuclide Migration, Sorption, Diffusion, Mechanistic Model, Database, Compacted 
Bentonite, Geological Disposal 
����������������������������������������
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1.� ����

�����������������������������/�������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������

�������������������������������/�����������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������������1999�������

��������������������������������SDB�Sorption Database��
���������DDB�Diffusion Database����������������1999�Sato et al., 
1999������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������1999����������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

1999������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������Cs, Ra �����������������

�������Ochs et al., 2001; Tachi et al., 2001����������������������

�������������������������������������������

������/�������������������������������������

���������

�������������������������������������� 1-1 ��

�������������������������/������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������������� 1-1 ��� 3 ������������������

������������ 3 ������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

������������������������������������������

���������������2006a; 2006b�����������������������

�������������/������������������������������

��������������2009�Tachi et al., 2009a�2009c����������������

��������������������������������������������
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�������������������������������������������

����������������������������Ochs et al., 2007; 2008; Saito et al., 
2008;� ����2009������2009���������������������������

�������������������������������������������

����������������������������������������

OECD/NEA ����������OECD/NEA�2005��������������������

�����������������������/�������������������
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������ �����
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���
������

�

� 1-1� �����������������/���

�

���������������/����������������/����������

�����������/��������������ISD2009��������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������/������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����������

��������������������/����������������������

�������/����������������������������������2 ��

�������/��������������������������3 ��

��������������/��������������������4 ��

�����������������������������������5 ��

����������������6 ��

����������7 ��
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2.� �������������������

��������/��������������������/�������������

�������������������������������������������

������������������������/�������������������

��������

2.1� �����������������������

1) �����������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������OECD/NEA, 2005������������������ 2.1-1 �������SiO4

������ 2 ����������������� 2�1 � 2 ���������������

�������������������� 2 ����������� 2 ����������

������������������Sposite, 1984�Stumm and Morgan, 1996���� 1 ����

������������������������������2:1 ������� Al � Mg
� Fe �����������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������� Na ����� Na ������� 1 �

������������������/����������������������� OH
������������ pH������������������������������

�������������������������������������������

��������������

Tetrahedral
layer

Octahedral
layer

Tetrahedral
layer

     aluminium,     silicon,      oxygen, hydroxyl groups

Tetrahedral
layer

Octahedral
layer

Tetrahedral
layer

     aluminium,     silicon,      oxygen, hydroxyl groups

����� ���

��������

���

������
(NaCl, CaSO4�)

����������������� ����������

�� ��� nNaMZMnZNa n
n�

}{)(
}){(
�

�

� nn

n
n

GT MZNa
NaMZ

K

�� ���� 2SOHHSOH

�� ���� HSOSOH

� � �
�
�

�
�
� �

��

�
�

�

�

� RT
F

HSOH
SOHK

b

exp
][

][ 2
)(

� �
�
�
�

�
�
� �
�

�

��
�

��

� RT
F

SOH
HSO

K b exp
][

][
)(

��������������� ���������
��������
�����

(Gaines&Thomas�����

�����������������
���������������������

����������������
����������

� 2.1-1� ������������������������������������

� ������������������������������������������

���������������OECD/NEA �������������OECD/NEA�2005���
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����Dzombak and Morel(1990)� Goldberg and Criscenti(2008)���������������

������������� 2.1-2 ���������������������� pH����

������������������������EXAFS ����������������

�������������������������������������������

���������������������������

������������

������

�������

� ��������
� ����
� ����������

��������

- Kd = f(pH)
- Kd = f(I.S.)
- Kd = f(conc.)

�������

� �����
� �������
� ����

������
� �������

���������
� �����
� ��������
� ���������

����
�����

��

� ������

� �����
���

� �����
���

�����

����

� 2.1-2� ���������������������������������

2) ��������������

������/������������������������������������

�������������������������������������������

����������OECD/NEA, 2005�Bradbury and Baeyens, 1997b; 2005 ; Kraepiel et al., 1999 ; 
Grambow et al., 2006�����������������������������������

��������������������������������������������

�������������������������������������������

����

������������������������������������������

����������������������������Gaines-Thomas���������

� Vanselow�����������Appello and Postma, 2005�����������������

������������������������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������Wanner et al., 1994�������������

���� 2 ���������������Zachara and McKinley, 1993������������

2 ���������������Bradbury and Baeyens, 1997b����������������

� MUSIC�Multi-Site Complexation�����Hiemstra et al., 1989���������������

����������������������������Constant Capacitance Model: CCM��

���������Diffuse Layer Model: DLM�����������Triple Layer Model: TLM��
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��������Basic Stern Model: BSM���������������Non-Electrostatic Model:
NEM����������������OECD/NEA, 2005; Davis and Kent, 1990; Koretsky, 2000��

������������������������������������������

������������CA�Component  Additivity����� GC�Generalized  Composite�
������������Davis et al., 1998�OECD/NEA, 2005��CA ������������

�������������������������������������������

�����������������������������������������GC
�������������������������������������������

�����������������������������������CA ������

��GC ���������������������

������������������������������������������

����������OECD/NEA(2005)����� 3 �������������������

������������������������� 2.1-1��

� 2.1-1 ����������������/��

����������� �������������

������������������

(chemically most accurate & detailed model) 

��������������������

����������������

�������������������������

���

�������������������������

���

�����CD-MUSIC ����Hiemstra et al., 1989; 

Hiemstra and Van Riemsdjk, 1996�

������������

(traditional & standard model) 

��������������������

��������������������

���

������������������������

����������������������

�����1 ��� 2 ����DLM � TLM �����

���������������Zachara and McKinley, 

1993�

������� GC ����

� (top-down generalized composite model) 

� ��������������������

���������

�������������������������

������������

������������������

�����������������

�����Davis et al. (1998) 

�

3) ����������������

� ������������������������������������������

������������������������������������������

RES3T �������Rossendorf Expert System for Surface and Sorption Thermodynamics: Brendler et 
al., 2003����������������2,300 ����������������� 120 ��

����� 3,500 �����������������������������������

�������������������������������������������

������������������ 2.1-3 �������������� FZD ������

����http://www.fzd.de/db/res3t.login��������������������������
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�����RES3T �����������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������RES3T ���������

����������������

��������

��������

� 2.1-3� RES3T ��������������http://www.fzd.de/db/res3t.login���

RES3T �����������������������������

����RES3T �����������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������FZD ����������Kulik(2002)
�������������������������������������������

RES3T ����������������������������������������

���Richter et al., 2005���������������������������������

������������������ ISD �����������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������Dzombak and Morel, 1990�
��������������������������������Bradbury and Baeyens, 
2005�Zavarin and Bruton, 2004��

2.2� ������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������
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��������������������������������������������

���������������������������Muurinen et al., 1985�������

��������Muurinen et al., 1989���������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������Lehikoinen et al., 1996; Molera et al., 
2002������������������������������������������

��������������������������������������������

������������������Lehikoinen et al., 1996; Van Loon et al., 2007��
������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������� 2 ���������������

����� 2.2-1 �����������������������������������

����������������� (b)������������������������

�����������������������������(c)�������������

��������������

����� ���

��������

���
��������
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-
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-
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���
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�
�

����

�����

(a) ���������� (b) ������������ (c) ��������������

� 2.2-1� �������������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

�������������������������������������, 1989, Kato et 
al., 1995; Sato et al., 1995; Lehikoinen et al., 1999; Ochs et al., 2001, Ohe, 2006�����������

�������������������������������������������

�����������������������������5.1 ������������

����� Gouy-Chapman �������������������������������

�������������������������������������������

�����������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������Pusch(1990)�������������������
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�����������������Tomioka et al.(2008)���X � CT � XRD �������

�������������� 3 ����������������������������

����������������������������Melkior et al.(2009)� HRTEM ��

���� Na �������������������������������������

������������������������������Bradbury and Baeyens(2003a)
� Muurinen et al.(2004)���������������������������������

����������������������������Bourg et al.(2006; 2007)�� 2 ��

���Kozaki et al.(2008)�� 3 �����������������������������

��������������

������������������������������������������

����������������� Gouy-Chapman �������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������������������������/��������������

�����������������������������

2.3� ��������������������

1.�����������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����������������������������� 2.3-1 ������������

������ISD ����Integrated Sorption and Diffusion Model���������������

���Ochs et al., 2001��

d

e
a K

D
D

�� �
�

02 DD elg
e �

��
��

���������� ������(TDB)������(TDB) ������������

�������� �
���������

� �������

� ��������

�������� �
���������

� �������

� ��������

���������� ����������

������ Kd������ Kd

�������� Da�������� Da

����
�� De

����
�� De

�� ���������

� ������������

�������

� ������������

���������

� ��������
���������

���������

� ��������
��������� �el

�
�
�g

� 2.3-1� �����������ISD ���������
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�� ISD ������������/��������������� 2 ����������

�������������������������������������������

������������������������/�������������������

�������������/������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������/��������������

��������������������������������

�� ISD ������������ 2 �������������������������

�������Cs �������/���������������������������

���������Ochs et al.(2001)�������������������������/��

���������� 2 ���������������������1 ����������

���1 ��������/�������������������������������

��� Gouy-Chapman ���������������������������������

��������������������Cs ����������������������

������������������ mobile part������ immobile part��������

���������Cs ���������������������������������

����������������� ISD �����Cs������Sr/Ra�Ni�Am �����

��������Ochs et al., 2001;2003��Cs �����������������������

�����������������

2.4� ��������/�����������������

2.1�2.3 ��������������������������������������

�������������������������������������/������

�������������������� 2.4-1��������������1.�������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������/�������������������������

������������������������������������������

��������������������������������������2.3 ���

� ISD ����������������������������������������

�������������������������������2.1 � 2.2 ��������

�������������������������������������������

���������������������������������� 2.1-1 ������

��� 1 ������������ 1 �������������/�������������

�������������������������������������������

���������2.1 ��������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������������/����

�����������������
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���������� ����������������������

� ���������������������������������

� ���������������������

� �������������������������

� ���������������������������������

�����������������ISD2009)

����������

���������������
� ������������

�����

�������
� ��������

�����������ISD2009���

���������������

� ����������������� ���������

� ��������������

� ���/������������� �����������

JAEA-SDB
��Kd���
������

JAEA-DDB
�������
������

� 2.4-1� ��������/�������������������

������������������������� 2.4-1 ��������������

�3 ���������4 ������������5 ��������������������

�������������������������������������������

����������������������/���������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����JAEA-SDB/DDB��������������������������������

�����6 ��������������������������������������

�����������
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3.� �������������������������

������������������������������������������

OECD/NEA ��������������������������������������

�������������������������������������������

�����

3.1 ��������������������

2.1 ����������������������������������������

�������������������������������������������

����������OECD/NEA(2005)�������������������������

�������������������������������������������

����������������Sverjensky, 2003������������/��������

������������������/�������������������������

�������������������������������������������

���NEA �������������OECD/NEA, 2005�������� 3.1-1 �������

���������������������������������

������������������������������������������

�������������������������CEC����������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

�����2.4 ��������������1 �������/������� 1 ������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

� 3.1-1� ����������������������������

���������������

�

� ��������������

����������
���������������

���������(TSM)�����

�������� SOH�����
������ SOH�������

�����������

��������
� TSM��������������

������������������

�������� SOH��������

������ ���������

�����������
� TSM��������������

�

�

�

�

�

�

a

b

c

d

� ���������
� ��������������

� ��������
� �������������

� ����������������

� ��������������������

� ������������
� ����������

� ��������������������
� ��������
� ����������

����������������

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
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�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������

������������������������������������������

�������/������������������������������������

��������������������������������������������

�����������������������������������pH�������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������������

3.2� ������������������������

JAEA ��� 2 �����������������������������������

������������������������1999������������������

����������������1999������1999�����������������

��������������������������

������������������������������������� V1 ���

�������������������� F���� 3.2-1(a)������������ Na �

������������3���NaCl��������������������������

�������������������Bradbury and Bayens(1997a)������������

�������������������������������������������

�������������������������(Lützenkirchen, 2002)����� 3.2-1(b)
���������������������������Bradbury and Baeyens(1997a)����

�����������������������(1999)�����������������

��������

�������

�������������

��������

���������

���������

���������������������

����

��������������������

�����������
������������

�������������������
����������

����������������

���������������
�������������������
�����������������

���������0.5/0.1/0.01M-NaCl

-4E-4

-2E-4

0E+0

2E-4

4E-4

6E-4

8E-4

1 3 5 7 9 11 13
pH

H
+ 

co
n

su
m

p
ti

o
n

 [
m

o
l/g

]

0.01 M, Tsukinuno

0.1 M, Tsukinuno
0.5 M, Tsukinuno

0.1 M, SWy-1

0.5 M, SWy-1

Shibutani
et al. (1999)

Baeyens and 
Bradbury (1997a)

(a) (b)

� 3.2-1� Na ����������(a)���������(b)��������
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������������������������������ pH ������������

�������������������������������������������

����������Bradbury and Baeyens, 1997a; Tournassat et al., 2004������������

��������������(1999)��������������������������

����������������������������������������

� ����������� 2 ������������ 2.1-1 ��������1 �������

Gaines-Thomas �������������������������1 �����������

��������������������������������1999�������1999��
2.4 ���������������������1 ����������������1 ���

�������������������������������������������

������������������������������

� ���������������������������� Na+������������

Mn+�������

nZNa + Mn+ � ZnM + nNa+  (3.1-1) 

���������Gaines and Thomas ��������������������������

� � � �
� � � ��

�

�
�

� n
n

GT MZNa
NaMZK 2   (3.1-2) 

�������(ZnM), (ZNa)��������� M, Na ������{Na+}, {Mn+}�������

�� Na+, Mn+�������

���������������������������������������Generic
� 1 ��������SOH ��������H+����������������������

��������������

�SOH + Hs
+ � �SOH2

+� � �SOH � �SO- + Hs
+  (3.1-3) 

���������������� H+����Hs
+������������Hb

+�������

�������F ���������9.6485x104 C/mol���0 ������V��R ������8.314
J/K/mol��T ������K������

� � � � �
�
�

�
�
��� ��

RT
FHH bs

0exp �   (3.1-4) 

����(3.1-3)�������K(+), K(-)��������������

� �
� � � � �

�
�

�
�
�

��
�

�� �

�

RT
F

HSOH
SOHK

b

�exp)( 2 � �� �
� � �

�
�

�
�
��

�
�

��
��

RT
F

SOH
HSOK b �exp)(   (3.1-5) 

�������������������������������������������

����������������Diffuse Layer Model; DLM����������������

���������������������������������/����������

��������������Davis and Kent, 1990���������������������0

�C/m2�������0�V���������������
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�
�
�

�
�
����

RT
FRTC
2

sinh108 03
b0b0

���� � � � (3.1-6) 

�����b ���������������0 ��������C/V/m��Cb ���������

���mol/L��������������������������������������

����������������������

������������������������������������������

������� FITEQL 4 (Herbelin and Westall, 1999)�����4.��������������

������������ FITEQL 4 ������������������ Davis ������

��� 3.1-1 �������������������������������������

��� CEC ���� 108 meq/100g ������� BET ������� 50 m2/g �������

�������������������������������������������

������������������������������� 4 �����FITEQL4 ��

������������������������� pH 6 ��������������3 �

� NaCl ���0.01�0.1 ��� 0.5M���������������������������

� 3 �����������������������������������������

��������������-A��������� A ����������� pH ������

�������������������������������������������

������-B���������������������������� 3.2-2 ����

-8.E-4

-6.E-4

-4.E-4

-2.E-4

0.E+0

2.E-4

6 7 8 9 10 11 12

pH

[H
+ ]

 c
o

n
su

m
p

ti
o

n
 (

m
o

l/L
)

-8.E-4

2.E-4

1.E-3

2.E-3

3.E-3

4.E-3

5.E-3

2 4 6 8 10 12
pH

[H
+ ]

 c
o

n
su

m
p

ti
o

n
 (

m
o

l/L
)

3.93E-04-7.796.05 Average

4.49E-04-7.935.32 0.5M

4.05E-04-8.105.61 0.1M

3.25E-04-7.337.22 0.01M

T(>SOH)
[mol/g]

log K
>SO-

log K
>SOH2

+

3.93E-04-7.796.05 Average

4.49E-04-7.935.32 0.5M

4.05E-04-8.105.61 0.1M

3.25E-04-7.337.22 0.01M

T(>SOH)
[mol/g]

log K
>SO-

log K
>SOH2

+

21.4 Average

21.0 0.5M

21.4 0.1M

21.9 

3.93E-04-7.79 6.05 

0.01M

log K
ZH

T(>SOH)
[mol/g]

log K
>SO-

log K
>SOH2

+

21.4 Average

21.0 0.5M

21.4 0.1M

21.9 

3.93E-04-7.79 6.05 

0.01M

log K
ZH

T(>SOH)
[mol/g]

log K
>SO-

log K
>SOH2

+

(a) ����A - ������������(pH>6)

(b) ����B – �������������(�pH��)

0.01M�exp.� 0.01M(Fitting)
0.1M� exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(Fitting)
0.5M(Fitting)

0.01M�exp.� 0.01M(Fitting)
0.1M� exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(Fitting)
0.5M(Fitting)

0.01M�exp.� 0.01M(Fitting)
0.1M� exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(Fitting)
0.5M(Fitting)

0.01M�exp.� 0.01M(Fitting)
0.1M� exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(Fitting)
0.5M(Fitting)

� 3.2-2� ��������������������������������������
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���������������������������3 ��������������

���������� 3.2-3 �������������������������������

pH ������������� pH ���������������������������

������������� pH ����������������������������

���������������� pH �������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������

-2x10-3

-1x10-3

0.0

1x10-3

2x10-3

3x10-3

4x10-3

5x10-3

6x10-3

2 4 6 8 10 12

0.01M�exp.� 0.01M(model)
0.1M�exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(model)
0.5M(model)

0.01M�exp.� 0.01M(model)
0.1M�exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(model)
0.5M(model)

H
+

co
n

su
m

p
ti

o
n

 [
m

o
l/L

]

pH

-5.0x10-4

0.0

5.0x10-4

1.0x10-3

1.5x10-3

pH

0.01M�exp.� 0.01M(model)
0.1M�exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(model)
0.5M(model)

0.01M�exp.� 0.01M(model)
0.1M�exp.�
0.5M�exp.�

0.1M(model)
0.5M(model)

H
+

co
n

su
m

p
ti

o
n

 [
m

o
l/L

]

4 6 8 10 12

� 3.2-3� ������������������������������

3.3� �������������������������������

� 3.2 �������������������������������������(1999)�
����(1999)����������������������/��������� pH ���

�������������������������������������������

�������� pH ��������������������������� 1000g/L ��

������ pH �����pH �������������������� 3.3-1(b)�����

�������������������������������������������

�������� 3.3-1 ������� V1 ������������������������

��������������� PHREEQC�Parkhurst and Appelo, 1999�����������

3.3-1 ���������������� pH �����������������������
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�������������������������������������������

� pH � 1 ������������������5.��������������������

�������� pH ���������������������������������

����������������������������

� 3.3-1� �������������������������� V1������

Montmorillonite 46�49 [48] 

Quartz 29�38

Feldspar 2.7�5.5 

Calcite 2.1�2.6 

Dolomite 2.0�3.8 

Zeolite 3.0�3.5 

���� [wt%]*1

Pyrite 0.5�0.7 

CaSO4 1.79�10-5 [mol/g] �������*2

CaCl2 6.14�10-7 [mol/g] 
��������*2  60.1 [meq/100g] 

ZNa 51.4
Z2Ca 7.41
ZK 0.574

������������*2

[meq/100g] 

Z2Mg 0.664
2ZNa-Z2Ca 0.69
ZNa-ZK 0.42
2ZNa-Z2Mg 0.67

�����������*2

(Gaines and Thomas) 
log K 

ZNa-ZH*3 1.44
log K(+) 6.05����������������*3

log K(-) -7.79
����������*3 6.24�10-5 [mol/g] 
������������*4 50 [m2/g] 

� � � *1; ����(1993)�*2; �����(1999)�*3; ����*4; ����(1999)

�������

10-1 101100 102 103 104

(b)

���

(a)

6.5

7.0

7.5

8.0

8.5

9.0

9.5

10.0

10.5

Bentonite/Solution [g/L]

p
H

���� ����

��������������

���� �������

�����������������

���� ����

��������������

���� �������

�����������������

� 3.3-1� ������������ pH �����������/������������(a) 

�(b)������� pH ������������������������������1999��

Oda et al.(2001)����
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4.� ����������������

� 3.2 ��������������������/��������������������

������������ Np(V)�����������3.1 ����������������

�������/����������������������������/��������

�����������������������������Np(V)�����������

��/�������Ni�Am ������������

4.1� Np(V)������������������/�������

1) �����������

� Np(V)��������������������NEA ���������OECD/NEA, 2005�
�������������������Turner et al.(1998)��� Gorgeon(1994)�������

������������ 4.1-1 �������Turner et al.(1998)��������������

��������Gorgeon(1994)������������������� pH ���� Kd ���

�������������������������������������������

�������������������� pH �����������pH ����� pH ��

��������������������2 ����������������0.1M��� Kd

�������������������������������������������

���������� 4.1-1 ��������������(a)���� Np(V)����������

�����(b)����� Kd ������������������������������

������������������������������ Kd ������������

����Kd ��������������������Kd �����������������

���������������������

1E-8

1E-7

1E-6

1E-5

2.0 4.0 6.0 8.0 10.0
pH

[N
p

] a
d

s
(M

)

1E-3

1E-2

1E-1

1E+0

1E+1

2.0 4.0 6.0 8.0 10.0
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Turner et al.(1998)
I=0.1M, no CO2

I=0.1M, traces of CO2

I=0.1M, atm. CO2

Gorgeon(1994)
I=0.025M
I=0.1M
I=1.0M

maximal 1.3e-5M of
dissolved carbonate

Turner et al.(1998)
I=0.1M, no CO2

I=0.1M, traces of CO2

I=0.1M, atm. CO2

Gorgeon(1994)
I=0.025M
I=0.1M
I=1.0M

maximal 1.3e-5M of
dissolved carbonate

(a)

(b)

� 4.1-1� Np(V)����������������������Turner et al.(1998)�Gorgeon(1994) 

2) �����������

������������������������������������������

��������������������������������������CEC���

�������������������������������������������

������������������������������CEC �����������
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�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������� Na ���������

��������������������������� CEC ��������������

�������������������������Np(V)����������������

Turner et al.(1998)����������Ca ����������SAz-1�� Na ��������

��������������CEC���� 108 meq/100g �������������Gorgeon(1994)
�����Wyoming ������������� Na ���������(SWy-1 ��)��CEC
��� 83.2 meq/100g ������������� 0.1M ������ Kd ����������

��� pH �������2 ���� CEC ������ Kd ��������������� 3.2-1(b)
�������������������������������������������

����Bradbury and Baeyens(1997a)� SWy-1�Gorgeon(1994)����������������

�����������������Np(V)��� 2 �������������������

��������������������������������CEC���������

������

3) ��������/����

� �� 3.2 ���������������������/��������������Np �

��������� OECD/NEA �������Guillaumont et al., 2003�����FITEQL 4 (Herbelin 
and Westall, 1999)����Np(V)���������������������������� pH
�������������������������������� Np(V)���������

������������������������� 2.1-2 ��������EXAFS ���

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������/������

������������������ 4.1-2(a)����������������������

�� 4.1-2(b)�������������������������������������

�������������������������

1.E-7

1.E-6

1.E-5

1.E-4

1.E-3

1.E-2

2 4 6 8 10 12
pH

si
te

 c
o

n
ce

n
tr

at
io

n
 [

m
o

l/L
]

SOH
SOH2+ SO-

ZH

1.E-8

1.E-7

1.E-6

1.E-5

N
p

(V
) 

co
n

ce
n

tr
at

io
n

 [
m

o
l/L

]

NpO2+

NpO2OH   

NpO2(OH)2
-

2 4 6 8 10 12
pH

(a) (b)

� 4.1-2� ��������������������(a)�������������������

(b)Np(V)�����������



JAEA-Research  2009-069

－ 19 －� �19

��������/����� 4.1-1 ���������� 2 ����������/�����

�������������� 0.1M �� Turner et al.(1998)�� Gorgeon(1994)� 2 ������

�������� 4.1-3 ���������������

����Turner et al.(1998)������������NpO2
+��������(ZNpO2)����

������ 1 ���������(SO-NpO2)���������������(� 4.1-3 (a))��

��2 ���������������(SO-NpO2 ��� SOH-NpO2
+)�����(� 4.1-3 (b))��

��������������������/��������� Gorgeon(1994)� I = 0.1M ��

������������ pH ��������������������������(� 4.1-3 
(c))���� Gorgeon(1994)� I = 0.1M ����������������(SOH-NpO2

+���

SO-NpO2OH�)�������(� 4.1-3 (d))������������������������

����������� Turner et al.(1998)���������(� 4.1-3 (e))����������

���������������������������������������SOH-NpO2
+

��� SO-NpO2OH�� 2 �������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

5 6 7 8 9 10
pH

SONpO2

ZNpO2K
d

(m
3 /

kg
)

Turner et al.(1998) - 0.1M / no-CO2

1 surface species ; SONpO2

(a)

SOHNpO2
+

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

5 6 7 8 9 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

SONpO2

ZNpO2

Exp.
Fitting

Turner et al.(1998) - 0.1M / no-CO2

2 surface species ; SONpO2, SOHNpO2+
(b)

Exp.
Fitting
Exp.
Fitting

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Gorgeon(1994) - 0.1M 
2 surface species ; 

SONpO2, SOHNpO2+

(c)

Exp.
Calc.
Exp.
Calc.

SOHNpO2
+

SONpO2
ZNpO2

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Gorgeon(1994) - 0.1M 
2 surface species ; 

SOHNpO2+, SONpO2OH-

(d)

Exp.
Fitting
Exp.
Fitting

SONpO2OH-

SOHNpO2
+

ZNpO2

Turner et al.(1998) - 0.1M / no-CO2

2 surface species ; 
SOHNpO2+, SONpO2OH-

(e)

Exp.
Calc.
Exp.
Calc.

SONpO2OH-

SOHNpO2
+

ZNpO2

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

5 6 7 8 9 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

� 4.1-3� Np(V)��������������������/������Turner et al.(1998)��

Gorgeon(1994)� 0.1M����������
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� ����Turner et al.(1998)������������(atm. CO2)��������������

��������������� pH �������������� Kd �����������

��������������������NEA ����������OECD/NEA, 2005���

���U(VI)� Np(V)�����������������������������������

����������������������Reich et al.(2009)���Np(V)��������

������������/��������EXAFS ��������������������

Np(V)����������������������������������������

� 4.1-4 �������������������������� Turner et al.(1998)������

����������(a)����� 4.1-3(d)/(e)����� 2 ����������������

�����������(b)�����������SO-NpO2CO3
2-��������������

������������������������ pH ���� Kd������������

�����������������������NpO2
+��������(ZNpO2)����

SOH-NpO2
+, SO-NpO2OH-�� SO-NpO2CO3

2-� 3 ������������������

2 4 6 8 10
1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

K
d

(m
3 /

kg
)

Turner et al.(1998) - 0.1M / atm.-CO2

2 surface species ; 
SOHNpO2

+, SONpO2OH-

(a)

SONpO2OH-

SOHNpO2+

ZNpO2

pH

Exp.
Fitting
Exp.
Fitting

Turner et al.(1998) - 0.1M / atm.-CO2

3 surface species ; 
SOHNpO2

+, SONpO2OH-, SONpO2CO3
2-

(b)

2 4 6 8 10
1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0
K

d
(m

3 /
kg

)

pH

SONpO2OH-

SOHNpO2+

ZNpO2

SONpO2CO3
2-

Exp.
Fitting
Exp.
Fitting

� 4.1-4� Np(V)���������������������������

4) ����������

����������������������� 4.1-1 ���� Turner et al.(1998)�
Gorgeon(1994)� 6 �����������������������������������

��� 4.1-3(d)��� 4.1-4(b)������ Gorgeon(1994)� 0.1M�Turner et al.(1998)�����atm.�
CO2�����������������������������������������

������� Np(V)���������������������������������

������ 4.1-1 ����������������������������������

������������������

� 4.1-1� �������������� Np(V)�������������������������

SOHNpO2
+ SONpO2OH- SONpO2CO3

2- ZNpO2
*

Gorgeon(1994) 0.025M 2.28 -14.5 - 19.67

0.1M 2.85 -14.0 - 19.98

1M 3.52 -12.9 - 20.01

Turner et al. (1998) no CO2 2.77 -14.3 - 19.74

trace CO2 2.71 -14.0 - -

atm. CO2 2.69 - 1.50 19.95

2.80 -13.9 1.50 19.87
�������������������������������������

Surface species / log K

Average
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��������������� Np(V)������������������������

���������Turner et al.(1998)� Gorgeon(1994)�������������� 4.1-5 ��

��Turner et al.(1998)����������pH ���������������������

Gorgeon(1994)������������� pH ������������� pH ���� Kd ��

���������������� pH �������������������������

������������ Kd ������������������������������

����������������������������������

10-3

10-2

10-1

100

101

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

K
d

[m
3 /

kg
]

pH

1M

0.1M

0.025M

modelexp.NaClO4

1M

0.1M

0.025M

modelexp.NaClO4

(a) Gorgeon (1994)

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
pH

10-3

10-2

10-1

100

101

K
d

[m
3 /

kg
]

10-3

10-2

10-1

100

101

K
d

[m
3 /

kg
]

atmospheric

traces

no

modelexp.carbonate

atmospheric

traces

no

modelexp.carbonate

(b) Turner et al. (1998)

�4.1-5� Np(V)������/��������Turner et al.(1998)��Gorgeon(1994)������

4.2� �������/���������������/�������

1) ���������������������

�����������������������������������������

����������/���������������������������������

�������������������������������������������
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������������������������������ NEA ����������

�NEA, 2005; Ochs et al., 2006�����������������������������

����������������������������������������� 2
����������������

A) ����������������������������������������

B) �������������������������������������)
�� 2 �������������� A) ������������������������

�������� 4.2-1 ���������������������������3 �����

������

���������������

����������������EDL �����������������������

�������������������

���������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

���������������������������������������

����/�������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������

������
�����

����������
�����

������
�����

���������
�����

�����������
�����

��������
��������

���������
�������

���������������
��������

���������
��������

������������
���������

� 4.2-1� ��������������������������������
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�������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������������������/��

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������

2) ��������������

� ������������������������������������������

�������������� 2 ��������4.1 � Np(V)���������������

������������

������������������������������4.1 � Np(V)��������

������ 2 �����6 ������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������� 4.2-2 ��������

�����������SD�� 4.2-2(a)�������������������������

�����������������������������������FITEQL ����

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������� 4.2-1 ������������������

��������������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12

K
d

(m
3 /

kg
)

pH

Gorgeon(1994) - 0.1M 

Exp.
Model
Model: logK�1SD

Exp.
Model
Model: logK�1SD

(a) (b)
SOHNpO2

+ SONpO2OH- SONpO2CO3
2- ZNpO2

0.025M 2.28 -14.5 - 19.67

0.1M 2.85 -14.0 - 19.98

1M 3.52 -12.9 - 20.01

no CO2 2.77 -14.3 - 19.74

trace CO2 2.71 -14.0 - -

atm. CO2 2.69 - 1.50 19.95

2.80 -13.9 1.50 19.87

0.40 0.6 - 0.15SD

Surface species / log K

Average

Gorgeon
(1994)

Turner et al.
(1998)

� 4.2-2� ������������������������������������

� ������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������NEA ������������������������������

��������������������������������������� n���

������������������������������

��������� = ��log(Kd(���)/Kd(���))��n�1� � � (4.2-1) 

� 4.2-3(a)�������4.1 � Np(V)�������������������(4.2-1)���
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����������������������(a)��������������������

�������������������������������������(b)�����

������4.1 �� 4.1-5 �����Np(V)����������������� 6 �����

�������������������������������������������

���� Np(V)�������������������(c)�����������6 �����

����������������� 4.2-4 ����

K
d

(m
3 /

kg
)

(a)

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

Gorgeon(1994) - 0.1M 

K
d

(m
3 /

kg
)

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

(b) Gorgeon(1994) - 0.025M 
Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

(c)

overall error
0.025M 0.36
0.1M 0.09
1M 0.53

no CO2 0.06
trace CO2 0.08
atm. CO2 0.11

0.21

Gorgeon
(1994)

Turner et al.
(1998)

Average

� 4.2-3� ������������������������������������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b) Gorgeon(1994) - 0.1M 

Exp.
Model
Model: �overall error

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

(a) Gorgeon(1994) - 0.025M 

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

5 6 7 8 9 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

7 8 9 10 11
pH

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

2 4 6 8 10

pH

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

(c) Gorgeon(1994) - 1M 

(e)

(d) Turner et al.(1998) - no-CO2

(f)

Turner et al.(1998) - trace-CO2

Turner et al.(1998) – atm.-CO2

� 4.2-4� Np(V)���������������������������������
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4.3� Np(V)��������������������/�����

� 3.1 ����������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������JAEA-SDB�����2009�
������������������������� 4.3-1 �������JAEA-SDB ���

����������/�������� pH �����������������������

���������Na ������������ V1�������� pH ���������

���� Ohe et al.(1993)������������������

� 4.3-1� ���������JAEA-SDB��� Np(V)-�������������

Ohe et al.(1993)������������������� V1 �����������N2��

0.01M-NaCl ��pH2-12 �����1x10-6M � Np ���������������� 10mL/g �

100mL/g � 2 ������������ pH �����������������������

����26�40 ��� 70�� 3 ������������������������������

������������� 26 ��� 40������������������������

���4.1 ���������������������������������������

������������ V1 �����������������������������

������������ CEC ��54.7 meq/100g���������������������

����������������������������3.1 �������������

����4.1 � Np(V)������������������� 3.3-1 ������������

��� V1���������������������������������������

�������������������������������������������

������������������������������������

���������������� 4.3-2 �����������������4.2 �����

����������overall error����������������������������

���� 1 ����������������Kd � pH ������������������

��������������
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�����������������

����������
� � �

����������������
�����������������
�

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

K
d

(m
3 /

kg
)

2 4 6 8 10 12
pH

Exp.
Model
Model: �overall error

(a)

Ohe et al. (1993) – L/S; 10ml/g

(b)

Ohe et al. (1993) – L/S; 100ml/g

Exp.
Model
Model: �overall error

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

K
d

(m
3 /

kg
)

2 4 6 8 10 12
pH

� 4.3-2�  Np(V)������� Ohe et al.(1993) �������������������

�(a)��� 10mL/g, (b)��� 100mL/g 
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4.4� Ni ���������/����������������

1) ����������

� 4.1-4.3 � Np(V)�����������������������Ni ���������/��

�����������������Ni � OECD/NEA ���������(OECD/NEA, 2005)�
�������������������������� Bradbury and Baeyens (1997a, 2005)��

���Tertre et al. (2005)������Ni � Na �����������������������

�������������������� 4.4-1 ���������������NaClO4 ��

��������pH ���� Kd �����������������������������

pH ����� pH ����������������������� Kd ����������

��������������������������������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13
pH

0.1M
0.03M
0.01M
0.025M
0.5M

K
d

(m
3 /

kg
)

Bradbury and 
Baeyens (1997a, 2005)

Tertre et al. (2005)

* NaClO4 electrolyte solutions

� 4.4-1� Ni ����������������������

Bradbury and Baeyens(1997a, 2005), Tertre et al.(2005) 

2) �����/��������

� 4.1 � Np(V)�������������������������������������

�����Bradbury and Baeyens (1997a,b)������ Na �����������Wyoming ��

����������� SWy-1 ����������� Na ����������������

CEC ��� 87.0 meq/100g�BET ������� 35 m2/g ������������Tertre et al.(2005)
���������Wyoming ������ MX-80 �����������CEC ��� 87.5
meq/100g�BET ������� 24 m2/g �������������������������

�����3.����������������������������� CEC ���2 ��

�������� 3.1-2 ��������� Bradbury and Baeyens (1997a,b)� 2 ��������

���������������������������������������� Na �

�����������������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

����������������Ni �������������OECD/NEA � TDB ����

��������Gamsjäger et al., 2005���������������������������
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1.E-9

1.E-8

1.E-7

1.E-6

1 3 5 7 9 11 13
pH

N
i(

ad
s)

 [
M

]

SOHNi2+

SONiOH

Z2Ni

(a) Bradbury & Baeyens (1997a, 2005)
- 0.1M

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Bradbury & 
Baeyens 
(1997a, 2005) 
- 0.1M

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

2 4 6 8 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

�������������
���������������
�������
������
����

1.E-7

1.E-6

1.E-5

N
i(

ad
s)

 [
M

]

2 4 6 8 10
pH

(b)Tertre et al. (2005) - 0.025M

SOHNi2+

SONiOH

Z2Ni

(b)Tertre et al. (2005) - 0.025M

1.E-9

1.E-8

1.E-7

1.E-6

1.E-5

N
i(

ad
s)

 [
M

]

2 4 6 8 10
pH

(c) Tertre et al. (2005) - 0.5M

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

2 4 6 8 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(c) Tertre et al. (2005) - 0.5M

SOHNi2+
SONiOH

Z2Ni

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

� 4.4-2� Ni �����������������������������������

�����Nagra/PSI � Ni ��������Hummel et al., 2002�������� 4.1-3 ����

�����������1 ������������(Z2Ni)� 2 �����������(SOHNi2+

��� SONiOH)���������������������������������Bradbury 
and Baeyens (1997a, 2005)� Tertre et al. (2005)� 5 ���������������������

���������������������Np(V)�������FITEQL 4 (Herbelin and Westall, 
1999)����� pH ��������������� Ni �����������������

������� 4.4-2 ����

����FITEQL ����������������������������������

��������� 4.4-2 ������ Ni ������ Kd ����������������

���������Eye fit����������Bradbury and Baeyens (1997a, 2005)����� 0.03M, 
0.01M �������� pH ��� Kd ��������������������������

��������� 4.4-2 ���� 3 ��������������������������

������������ 4.4-1 ����������������������������

����������
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� 4.4-1� �������������� Ni �������������������������

SOHNi2+ SONiOH Z2Ni*

0.1M 4.89 -10.6 43.52
0.03M - - -
0.01M - - -

0.025M 3.70 -12.2 42.00
0.5M 4.04 -12.5 42.55

4.21 -11.8 42.69
�������������������������������������

Surface species / log K

Average

Bradbury & Baeyens
(1997a, 2005)

Tertre et al.(2005)

��������������� Ni(II)������������������������

���������Bradbury and Baeyens(2005, 1997a)� Tertre et al.(2005)�����������

��� 4.4-3 ����������pH ��������������������������

������������������������������������������ 1
���������������Np(V)�������������������������

����������� Kd ���������������� pH ������� Kd � 10m3/kg
���������4.1 ��������������������������Bradbury and 
Baeyens(1997b)������������Ni �����������������������

���� Zn � Mn �����������������������������������

������������������������������������������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Bradbury & Baeyens (2005) 

2 4 6 8 10
1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b)Tertre et al. (2005) 

0.01M
0.03M
0.1M

Exp.   Model

0.025M
0.5M

Exp.   Model

� 4.4-3� Ni ������/�������� Bradbury and Baeyens(1997a�2005)�� Tertre et 
al.(2005)������
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3) �����

����4.2 ������������������������������� 5 ����

��������������������������������������������

���� Ni ����������������0.65��������������������

����������������� 4.4-4 �����������������������

��������������������������������������������

��������������������������(4.2-1)��������������

����

1.E-4

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Bradbury & Baeyens
(1997a, 2005) 
- 0.1M

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

� �
1 3 5 7 9 11 13

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b)Bradbury & Baeyens 
(1997a) 
- 0.03M

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

� �1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

1 3 5 7 9 11 13
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(c) Bradbury & Baeyens (1997a) 
- 0.01M

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+0

2 4 6 8 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(d) Tertre et al. (2005) - 0.5M

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

2 4 6 8 10
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

(e) Tertre et al. (2005) - 0.025M

overall error
0.1M 0.54

0.03M 0.66

0.1M 0.68

0.025M 0.76

0.5M 0.59

0.65

Tertre et al.
(2005)

Average

Bradbury &
Baeyens
(2005)

� 4.4-4� Ni ����������������� Bradbury and Baeyens(1997a, 2005)�� Tertre 
et al.(2005)������

4)� ������

�������������� Ni ����������������������������

��������������������JAEA-SDB�������� Tachi and Shibutani (1999)
��������������������NEA �������������� 2 ������

�������������������Tachi and Shibutani (1999)�������������
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������ V1 ����pH�3 �������2 ���������������������

� Kd ��������������� 10mL/g�Ni ���������������pH5 � 8 �

10-4M�pH11 � 10-6M �������

3.1 �����������������4.4 � Ni ������������������3.3
��������������� V1���������������������������

��������������������������������������pH10 ���

���������� Ni ������������������������������ 4.4-5
�����������������(4.2-1)�����������overall error�������

������������������������� 1 ����������������Kd

� pH ��������������������������������

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Tachi & Shibutani (1999) 

Ni-Kunigel V1
0.001M-NaCl

1.E-3

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

4 6 8 10 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b)Tachi & Shibutani (1999) 

Ni-Kunigel V1
0.5M-NaCl

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

� 4.4-5� Ni ������/�������������������Tachi and Shibutani(1999) 
������

4.5� Am ���������/����������������

1) ����������

Np(V)�Ni ����������������Am ���������/����������

�����������Am ���������������������Np(V)�������

����� Gorgeon(1994)��������������������������Am(III)�
Cm(III)��� 3 �������������3 ����������������������

�����������Rabung et al.(2005)���Ca ������������� Cm � Eu � pH
�����������������������������Eu � Na ����������

������������� Fernandes et al.(2008)���������������������

������Gorgeon(1994)���1M � 0.1M � 2 ������ NaClO4 ���pH3�10 ����

���� pH ���������������������������������Fernandes et 
al.(2008)�� 0.1M-NaClO4 ������������������������pH ������

������������������� 4.5-1 �������pH ����� pH ������

������ pH ����������������������2 �������������

���0.1M��� Kd ���������������������������������

����������pH � 7-9 ������������� 1 ���������������

����� Kd � 100m3/kg �������������������������������

������
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1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

pH

K
d

(m
3 /

kg
) Am - 0.1M - no CO2

Am - 1M - no CO2

Eu - 0.1M - no CO2

Eu - 0.1M - atm. CO2

Fernandes et al. (2008)

Gorgeon (1994)

� 4.5-1�  Am(III)/Eu(III)����������������������

Gorgeon(1994)�Fernandes et al.(2008) 

2) �����/��������

�����������������������������������Gorgeon(1994)�
����� 4.1 � Np(V)�����������������Fernandes er al.(2008)����� Ni
���������� Bradbury and Baeyens(1997a, 2005)��������������Np(V)�
Ni ��������������������� Na �������������������

�����������

��������������� 4.1-3 ������������������������

�������������������������������������������

���������Am/Eu �������������OECD/NEA � Am � TDB�Guillaumont et 
al., 2003�� Am � Eu �����������������������������2 ���

���������(Z3Am�Z2AmOH)� 2�����������(SOAmOH+��� SOAm(OH)2)
�������������������������������������������

�����������Gorgeon(1994)� Fernandes et al.(2008)� 4 ��������������

����������������������������Np(V)�Ni �������FITEQL 
4 (Herbelin and Westall, 1999)����� pH ��������������� Ni �������

����������������� 4.5-2 ����

Am/Eu �������������� FITEQL ��������������� Kd�����

����������������������������� 4.5-2 �����������

�������������������� 4.5-1 ��������������������

Am/Eu �����������������
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SOAmOH+

SOAm(OH)2
Z3Am Z2AmOH

1.E-9

1.E-8

1.E-7

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
pH

A
m

(a
d

s)
 [

M
]

(a) Gorgeon (1994) - Am - 0.1M - no CO2

Exp.
Fitting

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a)

Exp.
Fitting

1.E-9

1.E-8

1.E-7

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
pH

A
m

(a
d

s)
 [

M
]

SOAmOH+

SOAm(OH)2

Z3Am

Z2AmOH

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

(b)

1.E-10

1.E-9

1.E-8

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

E
u

(a
d

s)
  [

M
]

��������� ������������ �������

��������� ���� ������

��������� ������������ �������

��������� ���� ������

pH

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

���������
������������
���������
������������

SOEuOH+

SOEu(OH)2

Z3Eu
Z2EuOH

(c) Fernandes et al. (2008) - Eu - 0.1M - no CO2

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

(c) Fernandes et al. (2008) - Eu - 0.1M - no CO2

Gorgeon (1994) - Am - 0.1M - no CO2

Gorgeon (1994) - Am - 1M - no CO2(b) Gorgeon (1994) - Am - 1M - no CO2

1.E-10

1.E-9

1.E-8

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

E
u

(a
d

s)
  [

M
]

pH

����������� ��������������
������� ���������
������� ����
������

����������� ��������������
������� ���������
������� ����
������

�����������

��������������

�����������

��������������

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(d)Fernandes et al. (2008) - Eu - 0.1M - atm. CO2 (d)
Fernandes et al. (2008) 
- Eu - 0.1M - atm. CO2

Exp.
Fitting

Exp.
Fitting

Z3Eu Z2EuOH SOEuCO3

� 4.5-2� Am(III)/Eu(III)�������������������������������

� 4.5-1� �������������� Am/Eu �������������������������

SOAmOH+ SOAm(OH)2 SOAmCO3 Z3Am Z2AmOH
0.1M-no CO2 -9.40 -18.0 - 66.00 39.00
1M-no CO2 -8.50 -17.0 - 66.75 40.00

0.1M-no CO2 -8.45 -18.0 - 66.90 39.50
0.1M-atm. CO2 - - 7.90 - -

-8.78 -17.7 7.90 66.55 39.50
�������������������������������������

Fernandes et al.
(2008) - Eu

Average

Surface species / log K

Gorgeon(1994)
- Am
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��������������� Am(III)/Eu(III)���������������������

������������Gorgeon(1994)� Fernandes et al.(2008)��������������

4.5-3 ���������pH ������������������������������

��������������� 4.5-1 ��������������������� 5 ���

�����Kd�������Kd�����������������������������

���������������������������������� Kd��������

��������������������������������������Kd �

100m3/kg ���������������������������������������

��������

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Gorgeon (1994)
Am - no CO2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

3 4 5 6 7 8 9 10 11
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b) Fernandes et al. (2008)
Eu - 0.1M 

0.1M
1M

Exp.   Model

no CO2

atm. CO2

Exp.   Model

� 4.5-3� Am(III)/Eu(III)������/�������� Gorgeon(1994)�Fernandes et al.(2008) 
������

3) �����

����4.2 ������������������������������� 4 ����

��������������������������������������������

���� Am(III)/Eu(III)����������������0.41���������������

���������������������� 4.5-4 ������������������

�������������������������������������������

��������������������������������(4.2-1)��������

����������
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1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a) Gorgeon (1994) 
Am - 0.1M - no CO2

1.E-2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(b)
Gorgeon (1994) 
Am - 1M - no CO2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

3 4 5 6 7 8 9 10 11
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(c) Fernandes et al. (2008) 
Eu – 0.1M - no CO2

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

3 4 5 6 7 8 9 10 11
pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(d) Fernandes et al. (2008) 
Eu – 0.1M - atm. CO2

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

overall error
0.1M-no CO2 0.42

1M-no CO2 0.48

0.1M-no CO2 0.24

0.1M-atm. CO2 0.50

0.41

Gorgeon(1994)
- Am
Fernandes et al.
(2008) - Eu

Average

� 4.5-4� Am(III)/Eu(III)��������������� Gorgeon(1994)� Fernandes et al.(2008)
�����

4) ������

�������������� Am/Eu �������������������������

����������������������JAEA-SDB��������������� Am
����������Shibutani et al.(1994)�� Berry et al.(2007)���������������

V1 ��������������������� Kd ��������Shibutani et al.(1994)���

������� 500mL/g�Am ���� 1.0x10-9M�Berry et al.(2007)�������������

20mL/g�Am ����� 1.2x10-10M �������� Kd ������������������

�����10-100m3/kg ���������� 4.5-1 ���������������������

����������������������������������������

3.1 ������������������ 4.5-1 � Am ������������������

3.3 ��������������� V1������������ PHREEQC ��������

�������������������������������������������

���������������� 4.5-5 �����������������(4.2-1)�����

������overall error�������������Shibutani et al.(1994)����������

����������������� 1 ��������������Berry et al. (2007)����

�����������������������������������������

Shibutani et al.(1994)������������������������� pH �������

Kd �������� pH ����������� Kd ��������Berry et al.(2007)�����
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�����������������������������Shibutani et al.(1994)�����

���Berry et al.(2007)�� pH7 ������� 99.95%������������������

���������������������������� 4.5-4(a)����� Kd�����

����������������������� Kd �������������������

�� Kd � 100m3/kg ����������������������������������

�����������������������������������Am/Eu �����

������0.1 �� 1M ��������������������������������

�����������������������������������������

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

4 5 6 7 8 9 10

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

(a)Shibutani et al. (1994) (b)Berry et al. (2007) 

1.E-1

1.E+0

1.E+1

1.E+2

1.E+3

1.E+4

4 5 6 7 8 9 10

pH

K
d

(m
3 /

kg
)

Am-Kunigel V1
aerobic
distilled water
L/S; 500ml/g
Am; 1.0e-9M

anaerobic(N2)
distilled water
L/S; 20ml/g, Am; 
1.2e-10M

Am-Kunigel V1

Exp.
Model
Model: �overall error

Exp.
Model
Model: �overall error

� 4.5-5� Am ������/�������������������

(a)Shibutani et al.(1994), (b)Berry et al.(2007)������

4.6� ������������

� �������������������������������� 3.1-1������1 �

���������������1 ���������������������������

����������������������������� Np(V)�Ni�Am(Eu)�����

����������������������������������������(4.2-1)
�������������������������������������������

����� 4.6-1 ��������������������� Cs ���������log K = 21.6�
��5.�����������������������������������������

Wanner et al.(1996)�����������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

����������������������������������� Kd�������

�������������������������������������������

��������������������Am ������������� Kd�������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������
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�������������������Dzombak and Morel(1990), Bradbury and Baeyens(2005)�
�������������������������������������������

������������������������������������

� 4.6-1� ����/��������������������������

��� ������ log K 
���

���
���

SOH+ 6.05 
����

SO- -7.79 H
�����*1 ZH 21.4 

�

�����1999�
- ��� ; 50[m2/g] (��)
- ������� ; 108[meq/100g] (��)
- ��������(SOH) ; 3.93�10-4 [mol/g] 

SOHNpO2
+ 2.80 

SONpO2OH- -13.9 ����

SONpO2CO3
2- 1.50 

Np(V) 

�����*1 ZNpO2 19.87 

0.21

Gorgeon(1994) 
Turner et al.(1988) 
������Ohe et al.(1993) 

SOHNi2+ 4.21 
����

SONiOH -11.8 
Ni

�����*1 Z2Ni
39.97

(42.69)*2

0.65

Bradbury and Baeyens(1997a; 2005) 
Tertre et al.(2005) 
������Tachi and Shibutani(1999) 

SOAmOH+ -8.78 
SOAm(OH)2 -17.7 ����

SOAmCO3 7.90 

Z2AmOH 
36.83

(39.50)*2

Am 
(Eu)

�����*1

Z3Am 
61.09

(66.55)*2

0.41

Gorgeon(1994) 
Fernandes et al.(2008) (Eu) 
������Shibutani et al.(1994) 
            Berry et al.(2007) 

Cs �����*1 ZCs 21.6 - Wanner et al.(1996)������ logK
*1; �����������ZNa � logK � 20 �����������
*2; ���� Gaines-Thomas ���������������������������
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5.� ����������������

� ������������������������������������������

�������������������������������������������

����������ISD2009������������������������������

��������������������������������������

5.1� �����������ISD ���������������

1)� ISD �����������

�� 2.2 �� 2.3 ����������������������������������

������������������������ ISD �����������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�����������, 1989, Kato et al., 1995; Sato et al., 1995; Lehikoinen et al., 1999; Ochs et al., 
2001; Ohe, 2006�������������������������������������

����Cs��������HTO�������I, Cl ��������������������

���������������������������������� Gouy-Chapman ��

����������������������Kato et al., 1995��������Kato et al., 1995; 
Lehikoinen, 1999���������Lehikoinen, 1999; Ohe, 2006����������������

�����������

������������������������������������� ISD
�Integrated Sorption and Diffusion��������������� 2 ������������

����������������Cs �������/������������������

����������������������Ochs et al., 2001)�����������Cs ��

�������������������������������������������

��� mobile part������ immobile part���������������� Cs ������

����������������������������������������ISD �

���������������������������������� 5.1-1 ����

�
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�

�
�
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���� �
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d �
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������������
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� �����
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� ��������
� ��������CEC

� ���
� ���, �2

� ��������, �g

�����

�����������
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� ������, Kd

� ��������
���

�����

���������
����, D0d

e
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�� �

�
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� �

� 5.1-1� ����������� ISD2001 ���������������
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����������������������������������������/��

��������������������������/�����������������

������ �el ������������������������������������

�������������������������������������������

�/����������� ISD �����������������������������

���� 2 ��������������������������������������

��� Ochs et al.(2001)���������ISD2001 ��������������������

������

2)  ISD2001 ������������������

� ISD2001 ��������������������������������������

��������������������� pH ��������������������

��������������������������������������������

� 5.1-2 �������������� Cs+������� HTO������ TcO4
-������

���������������������������(a)������Cs ��������

�������������������������������������������

���(b)���

1.E-12

1.E-11

1.E-10

1.E-09

1.E-08

400 800 1200 1600 2000

Cs+

ISD2001����Ochs, 2001������

- ����V1���������50%�

- ����H12���/PHREEQC��

- �el�1�1����/���������

- ��De�Kato et al.(1995)

D
e

(m
2 /

s)

Dry density (kg/m3)

TcO4
-

HTO

1.E-14

1.E-13

1.E-12

1.E-11

1.E-10

Sato et al. (1993)

ISD2001����Ochs, 2001������

- ����V1���������50%�
- ����H12���/PHREEQC��
- �el�1�1����/���������

ISD2001����Ochs, 2001������

- ����V1���������50%�
- ����H12���/PHREEQC��
- �el�1�1����/���������

D
a

(m
2 /

s)

Cs+

Idemitsu et al. (1993)

(a) (b)

400 800 1200 1600 2000

Dry density (kg/m3)

� 5.1-2� ISD2001 ������ Cs+/HTO/TcO4
-����������

(a)������ De�(b)�������� Da�Cs ���

����� ISD �����������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

���Tachi et al., 2009c��ISD �����������������������������

������ISD2001 �������������� 5.1-3 ����������������

Sr2+/Cs+/I-�����������������Cs, I � Tachi et al. (2009c)�Sr ������(2009)
��������� 5.1-3 �������������������������� De�����

����� De�������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������
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�� 2 �������� Sr2+������������������������ 1 �����

����������������� 1 �������������������������

���

1.E-12

1.E-11

1.E-10

1.E-09

1.E-08

1.E-07

1.E-06

1.E-05

0.01 0.10 1.00

D
e

(m
2 /

s)

Electrolyte concentration (mol/L)

I-

Cs+

Sr2+

I-

Cs+

Sr2+

ISD2001��������
����F
1�1����
�����800 [kg/m3]
�����2.23 [nm]
��������0.33

ISD2001��������
����F
1�1����
�����800 [kg/m3]
�����2.23 [nm]
��������0.33

� 5.1-3� ISD2001 ������ Sr2+/Cs+/I-� De���������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������2.4 ���������������������������

������������������������������������������

������������������������������������������

�������ISD2001 ��������������������� fDL����������

����������������������������������� Poisson-Boltzmann
�������P-B ����������������������������� CEC ���

��������������������������������������������

��� CEC ������������������� mobile part � immobile part ����mobile 
part ������������� fDL ������Ochs et al., 2001�� 5.1-4 ����P-B ����

������������� fDL���� fDL×CEC ��������������� Da����

���������� Kd ���������������(1- fDL)×CEC �����������

���������������������
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ISD2001 ��������������������������������������

� fDL����� F����� 400 kg/m3����� Cs+�������������������

������������������� fDL ����������������������

������������� fDL ����������������������������

�������������������������������������������

������������������������������������ISD2001 ���

������������������������������������������

3)� ISD2001 �����������������

��� ISD2001 �����������������������������������

�����������������

���������������

���������������������������

����������� P-B ������������������

��������������� 1:1 �������

�� Gouy-Chapman ��������������

� �������������

������������������2.2 ������������ ISD ��������

�����������������Ochs et al., 2001 ; Lehikoinen, 1999�����������

��������������������� 2 ���������������������

�������������Bourg et al., 2006 ; Kozaki et al., 2008��ISD ������������

������������������2.2 �����������������������

�������������������������������������������

����������������

� �������������������������

�������������� P-B �������������������������

ISD2001 �������������������������� CEC �����������

������������������������������ 1:1 ����� Gouy-Chapman
�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������Ochs et al., 1998������������

���������������������������������������� fDL= 1��

� ��������� P-B ������������������

� �������������������������������������P-B ���

�������������2 �����������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������� 1 ����

������������������������� P-B ����������������

�������2 �����������������������������������

�������������������������������������������
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�����������������������5.2 �������������������

������������������������������������������

� ������������� 1:1 �������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������� 100���������� 2000 kg/m3����� = 
0.377 nm��� 400 kg/m3����� = 5.31 nm�������� 0.5M ������������

���������������������� 5.1-5 ����
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� 5.1-5� ��������������������������

��� P-B �������������������������������������

����������������������������1:1 �������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������� 5.1-6 ������������������� ������ d
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� 5.1-6 ��������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������2 �����������������

�������������� 1:1 ���������������������������

������������������1:1 �� 1:2 ��������������������

������������������������������������������

� Gouy-Chapman ��������������

���������������� ISD2001 ������������� Gouy-Chapman ��

�������������������������������������������

���������������������� 2 ��������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������� ISD ���������

�������������������������������������������

����������������� ISD �������������������������

���������������������������������Andrade et al., 1946; 
Lyklema et al., 1961��������Debye, 1929; Booth, 1951�����������������

����������Kirkwood, 1934; Loeb, 1951; Williams, 1953; Bell et al., 1966; Outhwaite, 1970�
�������������� Gouy-Chapman ����������������������

�����������������, 1989; Kato et al., 1995; Lehikoinen, 1999���������

�����������������������������

5.2� �����������

5.1 ���������P-B ������������������������������

�� ISD2009 ���������������

1)� Poisson-Boltzmann ��������������

������������� P-B ���������������������������

������� Poisson ��������������������������������

�����������������(1996)�����

� � ����
j

jj xnZexx
dx
d )()(,)(

0b
2

2

�
��

��
� � � (5.2-1)

��� x ����������������[m]��(x)���������� x ��������

�������[V]��(x)��� x ��������[C/m3]��b ����������[-]��0 ���

����[C/(V m)]�e �����[C]�Zj ���� j ���[-]�nj(x)���� j ����[1/m3]��

�������������������������������������������

���� nj(x)��������������� j ���������������������

�������������������

� � � )()(ln)( 0 xeZxnkTx iiii ��� ��� � � � (5.2-2)

��� �i(x)��� x ������� i �����������[J]��i
0 ����������� i
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������������k � Boltzmann ��[J/K]�T �����[K]������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������(5.2-2)�� nj(x)���� Boltzmann ������

� � � �
�
�

�
�
���

kT
xeZnxn i

ii
)(exp)( b,

�
� � � (5.2-3) 

��� nbi ����������� i ��������

Poisson-Boltzmann ���(5.2-1), (5.2-3)��2 ����������������������

5.2-1 ����� 5.2-1 ����������� ISD2001 ������������������

�������������������� 1 ����������������������

������ P-B ����������� 2 ������� d ���������������

���2 ���������������������������������������

�������

� � 0|)(,|)( 00 �� ��� xx xx ��� � � � (5.2-4) 

��� �0 ���������������������1:1 ���������Z+ = -Z- = 1, nb+ = 
nb- = nb ���(5.2-1), (5.2-3), (5.2-4)��������������������������

� � � �
�

�
�
�

�
��
��

�� )exp(1
)exp(1ln2)(

x
x

e
kTx

��
��� � � � (5.2-5) 

��������������������(5.2-5)����� d [m]�������������

����

� � � �
�

�
�
�

�
����
����

��� �� ))}(exp(1)}{exp(1{
))}(exp(1)}{exp(1{ln2)()()(

dxx
dxx

e
kTxxx

����
������� � � � (5.2-6) 

��� �� ������������� �����������[1/m]����

� �
kT
ne

kT
e

kTe
kTe

0b

b
2

0

0

0 2,
4

tanh
1)2/exp(
1)2/exp(

��
��

�
�� ��

�
�

�
�
��

�
�

� � � � (5.2-7) 

������������������� �0����������� �0 [C/m2]�������

�������������������������������������������

��

� �
0b

0

0 ��
��

��
�xdx

d
� � � (5.2-8) 

����������� 1:1 ������������������������������

�������

� � �
�
�

�
�
���

kT
ekTn
2

sinh8 0
b0b0

���� � � � (5.2-9)

ISD ��������������������� CEC [C/kg]������������� S
[m2/kg]�������������
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� �
S

CEC
�0� � � � (5.2-10) 
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���� 5.2-1 �������������������� 2 �������������� d
������������������������������������������ P-B
�����������Verwey et al. (1948)������������������������

��� �0 ��������

0,|)(
2

0,0 ��
�

�
dx

dx dx
dx ��� � � � (5.2-11) 

����������������� �0 ��������

0,
20b

0

,0

���
�� dxdx dx

d
dx
d �

��
��

� � � (5.2-12)

������������� P-B ���(5.2-1), (5.2-3)�������������������

�������������������������������������������

���������������������
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� 5.2-3� �����������������������

���������������������������������� 100������

���� 2000 kg/m3����� = 0.377 nm��� 400 kg/m3����� = 5.31 nm��������

0.5M ���������������������������������� 5.2-2 ����

����������� 1:1 ������������������������������

��������������������������������������������

����������������-60 mV ������������������������

�������������������������������������������

����� P-B ������������������������������������

����� 5.2-3 ������������������� ������ d������� 5.1-6
���������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������ISD2009 ��������������������

���������������������������������������
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2)� �����

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������� 4���� 4.5����������������1998��
�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����������������������������������Andrade et al. (1946)
�����������������������������������������

2×106 V/m ����������������

� �
dx
dxEEfE ��� ����� )(,)1()( 2

0 � � � (5.2-13) 

��� E ���������[V/m]��(E)��� E ��������������� [N s/m2]��0

���������������������f �������[V2/m2]����Lyklema et al. 
(1961)���������������������������������������� f
= 1.02×10-15 V2/m2 ������

������������� D [m2/s]�������� � [N s/m2]���� Stokes-Einstein ��

������������������������������

� � �
�� r

kTD
6

� � � � (5.2-14)

��� r �����������������[m]������ E ��������������

���Stokes-Einstein ������������������(5.2-14)����������

� � � 0
0

)(
)( D

E
ED

�
�

� � � � (5.2-15)

��� D0 ����������������������������������������

�����������������������������ISD ������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������� x ��������������������������

����������������������������� x ������� i �����

Di(x)������������

� � � )2(
)2(

)(
)(

)( 0 dD
dn

xn
x

xD i
i

i
i ��

�
�

� � � (5.2-16)

��� ni(d/2)������������ i ���������������������� i ��

��� Di(d/2)��������� nb,i��������� Dw,i ����������

� � � i
i

i
i D

n
dndD w,
b,

)2()2/( � � � � (5.2-17)

��������� Di(x)��(5.2-3), (5.2-13), (5.2-16), (5.2-17)�����������
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� � � i
i

i
i

i
i D

kT
xeZ

dxdf
D

n
xn

x
xD w,2w,

b,

0 )(exp
)(1

1)(
)(

)( �
�
�

�
�
���

��
���

�
��

�
� � � (5.2-18)

� �������������������� 100��1:1 ���������� 800 kg/m3��

��� = 2.23 nm�������� 0.01M ���������1 ���������������

������������ Di(x)/Dw,i �� 5.2-4 �����������������������

(5.2-18)������� f ���������������(5.2-18)��������������

��������������������� 5.2-4 ��������������������

����������������������������������

�

������

������

������

�������� �������� �������� �������� �������� ��������

����������������������������������������

�
��
�
��
�
�
��
��
�

�����
����������
��������������
�����������������
��������

�������

�������

��������
�������������

������������

������

������

������

������

������

�������� �������� �������� �������� �������� ��������

����������������������������������������

�
��
�
��
�
�
��
��
�

�����
����������
��������������
�����������������
��������

�������

�������

��������
�������������

������������

� 5.2-4� ��� on/off �������������

�

�

3)� ISD2009 ����������������Sr2+, Cs+, I-

5.1 ���������ISD2009 ������������������������ ISD2001
�������������������P-B ����������������������

���������������� 5.2-5 ����

�

ISD2001���
�����������
�1:1�������
�Gouy-Chapman���������
������Poisson-Boltzmann���

����������������
���������
����������
������������� fDL���

ISD2009���
�����������
�1:1�������
�Gouy-Chapman���������
������Poisson-Boltzmann���

���������
���������
���������
���������������

ISD2001���
�����������
�1:1�������
�Gouy-Chapman���������
������Poisson-Boltzmann���

����������������
���������
����������
������������� fDL���

ISD2009���
�����������
�1:1�������
�Gouy-Chapman���������
������Poisson-Boltzmann���

���������
���������
���������
���������������

� 5.2-5� ISD2001 ����� ISD2009 ��������������

� ��������������ISD ���������������������� �el ���

�����ISD2001 ���������������� i �����������������

�����������������(5.2-3)������������
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� � � �� �
�
�

�
�
����

d
i

d

i

i
i dx

kT
xeZ

d
dx

n
xn

d 00 b,
el,

)(exp1)(1 �� � � � (5.2-19) 

�� ISD2009 �������������������������������������

�������������������(5.2-18)������������

� � � �� �
�
�

�
�
���

��
���

d
i

d

i

i
i dx

kT
xeZ

dxdfd
dx

n
xn

xd 0
2

0 b,

0
el,

)(exp
)(1

11)(
)(

1 �
��

�� � � � (5.2-20) 

����(5.2-19), (5.2-20)��������� �(x)�������������P-B ������

������������������������������

� ISD2001 ��������������������������������������

������ 4 ������������������������������������

100��1:1 ���������� 800 kg/m3����� = 2.23 nm������������ 1 �

��������������� 5.2-6 ����

�

������

������

������

������

������

������

���� ���� ����

���������������������������������

�
��
�
��
��
�
��
�
�
�
�
��
��
��
�
��
�
��

�
��
��
�

�����
����������
��������������

����������
����������

�������������

����������

����������

����������

��������������

������

������

������

������

������

���� ���� ����

���������������������������������

�
��
�
��
��
�
��
�
�
�
�
��
��
��
�
��
�
��

�
��
��
�

����������

����������

�������������� �����
����������
��������������

�������������

����������

����������
����������

�

� 5.2-6� ������������������������

� ���������fDL= 0.33����� A�� ISD2001 �����������������fDL=
1����� B�������������������������������������

������ C�� P-B ���������������������������������

����������������fDL= 1 ����������������������� D�

����������������������������� ISD2009 ����������

�� A � B ��������������������������������������

������������������������� B � C ������P-B �������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������� 5.2 � 1)�������������������� C � D ���������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������� A, B �������� C, D ��

�������������������������������������������

������������������
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� ������� ISD2009 ����������� i ������� De,i ������ISD ��

��������������������������

� � � i
i

i DD w,2
el,g

e, �
��

�
�

� � � � (5.2-21)

��� ������������[-]���������������������[kg/m3]���

�� �s, �b �������������

� � �
s

b1
�
�� �� � � � (5.2-22)

�� �g ���������[-]�����g > 1 �����������������������

����� �g < 1 �����������������������������������

����������������������������g = 1 ������� �2 �����

������[-]����������� HTO ����������������������

�������

� � �
HTOa,

HTOw,2

D
D

�� � � � (5.2-23)

������� �2 ���������� V1 � Sato et al. (1993)��������� F � Sato et al. 
(1992)�������������������������������

���� V1��s = 2700 kg/m3�� )00113693.0exp(926228.0 b
2 �� ��� � � � (5.2-24)

���� F��s = 2880 kg/m3�� )00169875.0exp(423897.1 b
2 �� ��� � � � (5.2-25) 

������������������d [m]�����������������������

������������������

� � �
rS

d IS )(
bs

bs )(2
��

�� �
� � � � (5.2-26) 

��� S(IC)����������������������[m2/kg]�r �����������

���������[-]���������� i ��������� Dw,i �������� Nernst
�������������

� � �
||2,w

i

i
i ZF

RTD
�

�
�

� � � (5.2-27) 

��� R �����[J/(mol K)]�F ��������[C/mol]��i
���������[C2 m2/(J s mol)]

����

� ISD2009 ����������� �el,i ������(5.2-21)��� Sr2+/Cs+/I-������� De,i

��������� 5.2-7 �������� P��������� 100�������� 800 kg/m3

������������������������������������� CEC = 
1.042×105 C/kg�������������� S(IC) = 8.1×105 m2/kg���������� f = 
1.02×10-15 V2/m2 �������������������� �i

� [C2 m2/(J s mol)]��������

���� 5 ���������Sr2+�1.1892×10-2�Cs+�7.73×10-3�I-�7.69×10-3 ��������
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��� ISD2001 ����������������� 5.2-6 ����������������

������������� P-B ����������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������� 400 kg/m3 ����� F � Cs+����������������������

������������� fDL ����������������������������

�������������

� 5.2-7 ��������������������������������������

(5.2-27)����������������������������������������

����������(5.2-20)������������������������������

�������������������������������������������

������������

1.E-12

1.E-11

1.E-10

1.E-09

1.E-08

1.E-07

1.E-06

1.E-05

0.01 0.10 1.00

D
e

(m
2 /

s)

Electrolyte concentration (mol/L)

I-

Cs+

Sr2+

I-

Cs+

Sr2+

����F
1�1����
�����800 [kg/m3]
�����2.23 [nm]
���ISD2001���
���ISD2009���

� 5.2-7� ISD2009 ������ Sr2+/Cs+/I-� De���������

�

�

5.3� �����������ISD2009�������

�����5.2 ����� ISD2009 ����������4.����������������

����������ISD2009 �����������������������������

�������������������������

1)� ������������ ISD2009 ������

� ����������������������������������In-diffusion ���

���������� i ��������� Da,i ���������������������

����������������ISD �������������������������

���������������������

� � � i
i

ii

i
i D

KK
D

D w,2
el,g

d,bd,b

e,
a, �

��
��
�

��
�

�
�

�
� �� � � � (5.3-1)�
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��� Kd,i
*��������������������������� Kd,i ���������

���������������������������� Ochs et al., 1998; 2001������

ISD2001 ������������� fDL�������������������������

����������P-B ����������������������� fDL×CEC �����

����������� Da�������������� Kd
*���������������(1- 

fDL)×CEC ������������������

� ISD2009 ���������������������������������������

�������������������������������������������

�����������������������������������������

ISD2009 ���������� 5.3-1 ����� 2.3-1 � ISD ����������������

�������������������������������������������

�������� Kd ������������������ISD2009 ������������

��������

���������

���� (mobile)

������

++

-
-
-

-
-
-

-
-
-

++++

++

++

++

++
++

++

++

++
++

++

++

++ ++

++

++

++
++

++

--

--

--

--

-
-
-

-
-
-

-
-
-

-O
H

-O
H

-O
H

� �������
� ��������
���������������

���������
� �������
� �����������

����

����
�����50m2/g (BET)
������6.24x10-5 mol/g

���� (immobile)

�����
� ������
� ��������
� ������/������

Kd,i
(IC)Kd,i
(IC) Kd,i

(SC)Kd,i
(SC)

Kd,i
(EL)Kd,i
(EL) Kd,i

(SP)Kd,i
(SP)

�����
�����810m2/g
������108 meq/100g

� 5.3-1� �����������ISD2009 �������

��������������� i ������������� �i
(T) [1/m2]���������

���������������������

� � �
)SC()IC()T(

iii ��� �� � � � (5.3-2) 

��� �i
(IC)�����������������i

(SC)��������������������

������� �i
(IC)�������������

� � �
)SP()EL()IC(

iii ��� �� � � � (5.3-3) 

��� �i
(EL)��������������������������������������

�������� �i
(SP)����������������������������� �i

(EL)��

�������������������������������������������

���
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� � � �� �
�
�

�
�
�

��
�
�

�
�
�����

d
ii

d

iii dx
kT

xeZn
dxnxn

0

b,

0
b,

(EL) 1)(exp
2

})({
2
1 �� � � � (5.3-4) 

��������������� i ������ Kd,i
(T) [m3/kg]���������������

��������������������

� � �
i

i

i

i
iii n

S
n

SKKK
b,

)SC()SC(

b,

)IC()IC(
)SC(

d,
)IC(

d,
)T(

d,
��

���� � � � (5.3-5) 

��� Kd,i
(IC)�����������Kd,i

(SC)����������S(IC)������������

�[m2/kg]�S(SC)���������������������������� Kd,i
(IC)���(5.3-3)

������������ Kd,i
(EL)����������� Kd,i

(SP)�����������

� � �
i

i

i

i
iii n

S
n

SKKK
b,

)IC()SP(

b,

)IC()EL(
)SP(

d,
)EL(

d,
)IC(

d,
��

���� � � � (5.3-6) 

�������� Kd,i
(EL)���(5.3-4)�������������

� � � �
�

�
�
�

�
��

�
�

�
�
���� �

d
i

i

i
i ddx

kT
xeZS

n
SK

0

(IC)

b,

)IC()EL(
(EL)
d,

)(exp
2

��
� � � (5.3-7) 

����������� Kd,i
(SP)���(5.3-2), (5.3-3), (5.3-5), (5.3-6)�������������

� � �
(EL)
d,

(SC)
d,

(T)
d,

b,

)IC()SP(
(SP)
d, iii

i

i
i KKK

n
SK ����

�
� � � (5.3-8) 

� ISD2009 ����������� �i
(EL)�������� mobile part ������������

����� �i
(SC)������ �i

(SP)����������� immobile part �����������

�������� Kd,i
*���������

� � �
(EL)
d,

(T)
d,

(SC)
d,

(SP)
d,d, iiiii KKKKK ����� � � � (5.3-9) 

����� Kd,i
(T)������������������������������������

� Kd,i
(EL)���(5.3-7)���������������������������������

�������������������������������������(5.3-9)���

�������������������������������������������

���������������(5.3-7)� S(IC) = 0�������������������Kd,i
(EL)

= 0 ������������������ Da,i ���(5.3-1), (5.3-7), (5.3-9)���������

�������������������������

� ������������������������������������������

����������������� pH ������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������������

ISD2009 ����������������������������������������
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� � � ��
n

i jij DnD e,e,

111
� � � (5.3-10)�

��� De,j ��������� j ��������De,ji ��� j �������������� i
��������n ����������������������������������

�������������������������������������������

��������

� ����� j ������������ Kd,j
*���������

� � � ����
m

k
jkjj KKK (EL)

d,
(T)
d,d, � � � (5.3-11) 

��� Kd,i
(T)���������������� j ����������Kd,jk

(EL)��������

���������� k ��������������� m ����������������

���������������� De,j ��� Kd,j
*������� j ��������� Da,j ��

(5.3-1)���������������

�

2)� ISD2009 ����������������Cs+, Np(V) 

� ������� ISD2009 �������������������������������

������2.3 �������������ISD ����������������� Cs ��

�������������������������������������������

�������������������������������������������

5.3-2 �����������������������������������������

�������������������������/������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������������� Cs ����������������������

��������������� Np(V)�������������������������

�����������������

��������������

�������

�����������������

��������������

�������

� ��������
� �������

� �����
� ��������

������������������

��������

�������

���������Cs/I�����������������

��������������Np�V��������������
��������

� 5.3-2� �����������ISD2009 ������������



JAEA-Research  2009-069

－ 55 －� �55

� ������������������������������������������

�������������������������� Through-diffusion ��Tachi et al., 2009a; 
2009c������������������������ 5.3-3 ��������������

�������������������������������������������

�����Suzuki et al., 2003�������������������������������

�������������������������������������������

�Tachi et al., 2009c��� 5.1-4 ��� 5.2-7 �������������������������

������������������
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� 5.3-3� ��� Through-diffusion ��(a)�������(b)��������Tachi et al., 2009c�

3)� ISD2009 ���������������� Cs ����������

���������������� Cs+���������������ISD2009 �����

���� 5.3-3 ��������������� P��������� 100�������� 800 kg/m3

������������� 0.01M, 0.1M, 0.5M ����������������������

�����������������Tachi et al., 2009c������������ ISD2009 ���

���������� 5.3-4 ������(a)���������5.2 ���������ISD2009
�����������1 �����������������������������(b)�
����������������� Kd ��������������� Kd

*��������

������������� 2 �����������������������������

����������������������������������������Wanner 
et al., 1996; Ochs et al., 2001�����������������log K = 21.6���������

����Kd �������������������������(5.3-4)����������
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� 5.3-4� ISD2009������ Cs+����������������

4)� ISD2009���������������� Np(V)����������

� ������������������������������� Np(V)��������

����� ISD2009 ���������4.1 ���������������������Np(V)
�������pH�����������������������������������

������������������������������� 5.3-3 ���������

�� F��������� 100�������� 800 kg/m3 ��������������NaHCO3�

� 0M, 0.01M � 2 ���������� NaCl ��� 0.05M, 0.5M � 2 ������������

������������������������Tachi et al., 2010��������������

����������� NpO2
+������������ NpO2CO3

-��������������

������ ISD2009 ������������� 5.3-5 ������(a)����������

����� Kd ��4.1 �� 4.1-5(b)����������������������������

��� ISD2009 �����������������(a)������������������

��������������������������������������������

������������%������������������������������
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5.1×10-3 C2 m2/(J s mol)�������NpO2CO3
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5.4� �����������ISD2009�������������

1) �����������������

2.4 �������� 4.3 �������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������� 5.4-1 ������
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����2009����������JAEA-DDB �����(b)����������������
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3) ���������Np(V), Ni, Am�����������

���������������������������������4.1 �������

5.3 ������������� Np(V)������������������� ISD2009 ���

��������Np(V)���������������� V1 ���������������

�����������������Sato et al., 1993����������������1994��

����������������������������� 5.4-4 ����ISD ������

���������������������������/�������� PHREEQC ���

����NpO2
+� NpO2CO3

-�������������������������������

������(a)��������������������������� 5.3 �������

������������������������������������� De�����

����� Kd
*��������������� Da��������������������

����(b)�����������De, Da��������������������Np(V)��

���������������������������������� V1 �������

��������ISD2009 �������������������������������

�������������������������������������������

�����3.3 ���������������������������� 5.3-5 ������

�������������������������������������������

����������������������������� 5.4-4 �����������

�������������������������������������������
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� ���4.4 ����������� Ni �������������������� ISD2009 �

�����������Ni �����������������������Sato et al.(1997)�
Sato(1999)� JAEA-DDB �������Sato et al.(1997)���Ni ��������� 10-2 M ��

������������������������������Sato(1999)������� V1
���� 30%��������� 1800 kg/m3 ����In-diffusion ��������������

��������������4.4 ����� Ni ����������������� De/Da�

������������������� 5.4-5 ���������������������

�(a)����������������������Ni2+� NiSO4 �������������
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���������������������Ni2+�������������������� 5
����������i

� = 1×10-2 C2 m2/(J s mol)��������������� NiSO4 �����

�����������������������������������������

MgSO4 ����������������8.5×10-10 m2/s������������������

���������������� Kd
*��������������� Da���������

���������������(b)������������� 1 �������������

���1 ����������������������� Kd �������������� 4.4-4
�������������������pH8-10 ������ 1 ��� Kd ���������

������������������������ Ni �������������� NiSO4

���������������������������������Ni2+���������

������ Da�������������������������������������

��������������������������������������

(a) Ni - De - Kunigel V1/Sand(7:3)
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� 5.4-5� ISD2009 ������� V1 ���� Ni � De��� Da

����4.5 ����������� Am �������������������� ISD2009
������������Am �����������������������Sato et al.(1993)
����(1999)� JAEA-DDB �������������� V1 �����In-diffusion ����

��������������� Da���������������������������

(1999)����������������������������������������4.4
����� Am ����������������� De/Da ����������������

���� 5.4-6 ����������������������(a)�������������

���������AmCO3
+� Am(CO3)2

-�������������������������

��������������������������� 1�������NpO2
+���5.1×10-3

C2 m2/(J s mol)�������������������������������������

������� Kd
*��������������� Da������������������

������(b)���������������������������������� 1�2
���������������������Ni ���������������Kd �����

���������������� 4.5-4 ������������ 4.5-5 ����������

��������������������������������������4.5 ���

��������� Kd� 100 m3/kg ���������������������������

�������������������������������������������
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�������Kd � De ������������������Am ����Ni �������

�������������������������������������������
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� 5.4-6� ISD2009 ������� V1 ���� Am � De��� Da

5.5� �������������

���ISD2001 ����Ochs et al., 2001������������������������

����������������������������(5.2)�������������

������������������������������������������

(5.3)�����ISD2009 ��������������������������������

�������������������������������������������

������������ 5.5-1 ������5.2, 5.3 �������������������

�Cs+�������I-�������������������� Np(V)�����������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������������������������������������2
������Sr2+����������������Ni � Am ���������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����������� Ni, Am �����������������������������

��������������5.2 ���������������������������

�������������������������������������������

���������������������
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6.� ��������������

� ������/�����������������������������������

� ISD2009 ��������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������/�����

������������������

6.1� �����������������������

3.���������4.�������5.������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�/���������������������������/��������������

�������������������������������������������

������������������������������������������/
�������������������������������������������

����������������������/���������������� 6.1-1 ��

��������

�����/ISD2009
PHREEQC

���������DDB�
���������

���������SDB�
������

� �������
�����

� �������
�����

� ������������
��������

Kd

������
����

��������

��������
������

� ���������������� � ���������

������� ����������

����

�����

����������

De&
��������
�������

����������

������

� ���������
� ����
� �������

�����

� �����
� ��������
� ���������

�����

� ����������
� �������
� �����������

���������
(TDB)

�����

��������

� 6.1-1� ���������������/����������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������
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��������������������������������3.� 4.��������

�����������/��������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������������/����

�����JAEA-SDB/DDB�http://migrationdb.jaea.go.jp/������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

������������PHREEQC ��������������������������

�������������������������������������������

���/�������������ISD2009�������

6.2� ISD2009 ������/���������������

6.1 ���������������������� ISD2009 ���/�����������

����������������������ISD2009 ������������������

��PHREEQC ������������������������������������

�������� 2.3-1 ���� ISD ������������������/��������

������� 2 �������������������������� 6.2-1 ������

���������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������� � �������������������������������

1) ����/���������������

������/�����������������������������������

������������������������������������������

�������6.3 ����

2) ��������������

������/�����������������������������������

�����������������������������������ISD2009 ���

������������������

3) ISD2009 ��������

������������1), 2)���������������������������

������������������������������������������

�����������

� ��������������������Microsoft �� EXCEL ������FITEQL �

PHREEQC ������������ISD2009 ����������������������

�������������������������������������������

��������/�����������������������������������

������������������������������������/�������

����������������������������������/���������

�����������������������
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6.3� ����������������

������������������������������������������

������������������������6.1 �� 6.2 �������/������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����� OECD/NEA ��������������������������������

�������������http://www.nea.fr/html/dbtdb/guidelines/��������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

���������������������������������OECD/NEA �����

���������OECD/NEA�2001; 2005�����������������������

���������

������������������������ EDL ����������������

������������������������������������������

�����������������������

�������������������������������������������

��������������������������������/���������

�������������

��������������OECD/NEA �������������OECD/NEA, 2005��

�����3.1 ������������������������������������

�������������������������������������������

�����3.� 4.����������������������������/�������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������/�����������������������������6.2 �����

��������������������������� 6.3-1 �����4.1-4.3 �����

Np(V)����������������������������������������

���������������������������� FITEQL ���������/��

������ EXCEL ���������������������������������

�������/������������������������������������

����������������������������

����OECD/NEA �����NEA, 2005�����������������������

��������������������������������������������

��������������������������������2.1� 2.4��������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

��������������������������������������

�����������������������������2.2 �����������

������������������5.3-5.4 ����������������������

�������������������������������������������

������������������������������������
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� ��������������

����������
���������������

���������(TSM)�����

�������� SOH�����
������ SOH�������

�����������

��������
� TSM��������������

������������������

�������� SOH��������

������ ���������

�����������
� TSM��������������

�

�

�

�

�

�

a

b

c

d

�������� �������������

�����������/�����

Thermodynamic data for Np aqueous species
Aqueous Species Formation reaction log K Source
NpO2

+ -
NpO2OH NpO2

+ + H2O - H+ = NpO2OH -11.3 NEA dataset, Guillaumont et al. (2003)

NpO2(OH)2
- NpO2

+ + 2H2O - 2H+ = NpO2(OH)2
- -23.6 NEA dataset, Guillaumont et al. (2003)

NpO2CO3
- NpO2

+ + CO3
2- = NpO2CO3

- 4.96 NEA dataset, Guillaumont et al. (2003)

NpO2(CO3)2
3- NpO2

+ + 2CO3
2- = NpO2(CO3)2

3- 6.53 NEA dataset, Guillaumont et al. (2003)

NpO2(CO3)3
5- NpO2

+ + 3CO3
2- = NpO2(CO3)3

5- 5.5 NEA dataset, Guillaumont et al. (2003)

Turner et al.(1998)
element = Np(V)
solid = Na-montmorillonite
  (Ca-type Saz-1, purified and transferred to Na montmorillonite)
CEC = 108 meq/100g
Liquid = 0.1M NaNO3
no CO2
initial Np 9.46E-07 [M]
S/L 4.2 [g/L] pH Np(ads) [MKd [m3/kg]

5.46 3.781E-08 9.91E-03
5.52 4.086E-08 1.07E-02
5.84 4.569E-08 1.21E-02
5.96 5.279E-08 1.41E-02
6.26 5.927E-08 1.59E-02
6.64 8.031E-08 2.21E-02
7.14 1.113E-07 3.17E-02
7.56 1.461E-07 4.35E-02
7.90 2.212E-07 7.27E-02
8.27 3.138E-07 1.18E-01
8.47 3.426E-07 1.35E-01
8.48 3.440E-07 1.36E-01
8.48 3.410E-07 1.34E-01
8.50 3.467E-07 1.38E-01
8.52 3.486E-07 1.39E-01
8.52 3.662E-07 1.50E-01
8.53 3.492E-07 1.39E-01
8.61 3.653E-07 1.50E-01
8.63 3.651E-07 1.50E-01
8.74 4.075E-07 1.80E-01

������

������

������

� � � � �� ��pH

N
p(

ad
s)

 [M
]

�������������

����������������

���������������

������������ �-1) �����/�������� �-2) ������������

Underlying clay-water interaction model: JAEA09/a

model characteristics
These parameter were drived by using dataset of Shibutani et al.(1999). 

Surface species Formation reaction logK Label
SOH2

+ SOH + H+ = SOH2
+ 6.048 JAEA09/a

SO- SOH - H+ = SO- -7.79 JAEA09/a
ZH H+ +Z- = ZH 21.44 JAEA09/a
ZNa Na+ + Z- = ZNa 20 definition

Further TSM parameter Value
CEC 108 [meq/100g] JAEA09/a
edge surface area 50 [m2/g] JAEA09/a
edge site density 6.24E-05 [mol/g] JAEA09/a

Np model - parameterization : JAEA09/a_Np1

SOHNpO2
+ SONpO2OH- SONpO2CO3

2- ZNpO2

0.025M 2.28 -14.5 - 19.67
0.1M 2.85 -14.0 - 19.98
1M 3.52 -12.9 - 20.01

no CO2 2.77 -14.3 - 19.74
trace CO2 2.71 -14.0 - -
atm. CO2 2.69 - 1.50 19.95

2.80 -13.9 1.50 19.87

Gorgeon(1994)
0.1M H[+] SOHNpO2+ SONpO2OH- ZNpO2 Np(ads) Kd [m3/kg]

1 3.14E-03 1.14E-10 4.84E-19 4.93E-08 4.94E-08 5.40E-03
2 2.93E-03 1.21E-10 5.93E-19 5.08E-08 5.09E-08 5.58E-03
3 1.09E-03 3.13E-10 1.04E-17 6.97E-08 7.00E-08 7.81E-03
4 1.09E-03 3.13E-10 1.04E-17 6.97E-08 7.00E-08 7.81E-03
5 1.06E-03 3.20E-10 1.11E-17 7.01E-08 7.04E-08 7.86E-03
6 5.21E-04 6.23E-10 7.92E-17 7.90E-08 7.96E-08 8.96E-03
7 4.54E-04 7.07E-10 1.15E-16 8.02E-08 8.09E-08 9.13E-03
8 2.74E-04 1.12E-09 4.24E-16 8.39E-08 8.50E-08 9.62E-03
9 2.74E-04 1.12E-09 4.24E-16 8.39E-08 8.50E-08 9.62E-03

10 8.85E-05 2.95E-09 6.00E-15 8.79E-08 9.08E-08 1.03E-02
11 6.71E-05 3.69E-09 1.09E-14 8.83E-08 9.20E-08 1.05E-02
12 3.07E-05 6.84E-09 5.25E-14 8.89E-08 9.58E-08 1.10E-02
13 1.73E-05 1.05E-08 1.53E-13 8.90E-08 9.95E-08 1.14E-02
14 3.37E-06 3.30E-08 2.38E-12 8.75E-08 1.20E-07 1.41E-02
15 1.81E-06 4.94E-08 6.22E-12 8.61E-08 1.36E-07 1.62E-02
16 3.37E-07 1.32E-07 7.07E-11 7.94E-08 2.12E-07 2.74E-02
17 3.00E-07 1.41E-07 8.28E-11 7.87E-08 2.19E-07 2.86E-02
18 5.59E-08 3.04E-07 7.41E-10 6.52E-08 3.70E-07 5.83E-02
19 2.50E-08 4.03E-07 1.96E-09 5.70E-08 4.62E-07 8.33E-02
20 1.02E-08 5.13E-07 5.47E-09 4.77E-08 5.66E-07 1.22E-01
21 1.54E-10 3.87E-07 4.47E-07 2.12E-08 8.55E-07 4.01E-01
22 1.40E-10 3.62E-07 4.80E-07 2.05E-08 8.62E-07 4.17E-01
23 4.98E-11 1.17E-07 8.31E-07 1.14E-08 9.60E-07 7.86E-01
24 3.95E-11 8.34E-08 8.87E-07 9.50E-09 9.80E-07 9.39E-01
25 2.74E-11 4.62E-08 9.55E-07 6.93E-09 1.01E-06 1.26E+00
26 1.81E-11 2.25E-08 1.00E-06 4.74E-09 1.03E-06 1.72E+00

Surface species / log K

Average

Gorgeon
(1994)

Turner et
al.
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Np model - parameterization : JAEA09/a_Np1

Gorgeon(1994)
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Np model - overall error : JAEA09/a_Np1
overall error

0.025M 0.36
0.1M 0.09
1M 0.53

no CO2 0.06
trace CO2 0.08
atm. CO2 0.11

0.21

Gorgeon(1994)
0.1M

pH Kd [m3/kg] Error + - + -
2.61 7.41E-03 0.25 4.19E-03 4.19E-03 6.73E-03 2.61E-03
2.64 7.94E-03 0.26 4.33E-03 4.33E-03 6.95E-03 2.70E-03
3.07 6.61E-03 0.04 6.07E-03 6.07E-03 9.73E-03 3.78E-03
3.07 1.26E-02 0.32 6.07E-03 6.07E-03 9.73E-03 3.78E-03
3.08 6.46E-03 0.02 6.10E-03 6.10E-03 9.79E-03 3.80E-03
3.39 7.24E-03 0.02 6.96E-03 6.96E-03 1.12E-02 4.34E-03
3.45 7.41E-03 0.02 7.09E-03 7.09E-03 1.14E-02 4.42E-03
3.67 1.10E-02 0.17 7.48E-03 7.48E-03 1.20E-02 4.66E-03
3.67 6.61E-03 0.05 7.48E-03 7.48E-03 1.20E-02 4.66E-03
4.16 1.12E-02 0.14 8.06E-03 8.06E-03 1.29E-02 5.03E-03
4.28 8.13E-03 0.00 8.19E-03 8.19E-03 1.31E-02 5.10E-03
4.62 9.33E-03 0.04 8.60E-03 8.60E-03 1.38E-02 5.36E-03
4.87 8.71E-03 0.01 9.01E-03 9.01E-03 1.45E-02 5.62E-03
5.58 1.20E-02 0.02 1.14E-02 1.14E-02 1.83E-02 7.13E-03
5.85 1.58E-02 0.08 1.32E-02 1.32E-02 2.13E-02 8.25E-03
6.58 4.47E-02 0.28 2.33E-02 2.33E-02 3.74E-02 1.45E-02
6.63 3.55E-02 0.16 2.44E-02 2.44E-02 3.92E-02 1.52E-02
7.36 5.89E-02 0.06 5.11E-02 5.11E-02 8.20E-02 3.18E-02
7.71 6.17E-02 0.08 7.35E-02 7.35E-02 1.18E-01 4.58E-02
8.10 1.17E-01 0.04 1.08E-01 1.08E-01 1.74E-01 6.75E-02
9.92 4.37E-01 0.03 4.09E-01 4.09E-01 6.56E-01 2.55E-01
9.96 4.47E-01 0.02 4.28E-01 4.28E-01 6.87E-01 2.67E-01

10.41 7.41E-01 0.07 8.67E-01 8.67E-01 1.39E+00 5.40E-01
10.51 8.32E-01 0.10 1.04E+00 1.04E+00 1.67E+00 6.50E-01
10.67 1.23E+00 0.06 1.41E+00 1.41E+00 2.26E+00 8.78E-01
10.85 1.26E+00 0.19 1.97E+00 1.97E+00 3.16E+00 1.23E+00
11.18 3.39E+00 0.01 3.29E+00 3.29E+00 5.28E+00 2.05E+00

Gorgeon
(1994)

Turner et
al.
(1998)

Average
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Np model - validation : JAEA09/a_Np1

Ohe et al.(1993)
Solid Kunigel V1
Cond. anaerobic
Np(initial) 1.00E-06 [M]
Solution/Solid 10 [mL/g]
pH end Np(ads) [MKd [m3/kg]
3 1.08E-07 1.21E-03
6 1.19E-07 1.35E-03
8 6.71E-07 2.04E-02
8.2 6.49E-07 1.85E-02
8.5 7.92E-07 3.81E-02
8.5 7.91E-07 3.78E-02
8.5 8.20E-07 4.55E-02
9.6 9.85E-07 6.79E-01
10.8 9.66E-07 2.88E-01
10.9 9.73E-07 3.57E-01

10 [mL/g]
    pH XNpO2   SOHNpO2+SONpO2(OH)-SONpO2CO3-2Np(ads) Kd[m3/kg]

2 7.57E-08 1.20E-10 2.36E-20 1.03E-19 7.58E-08 8.20E-04
2.25 1.00E-07 2.09E-10 1.70E-19 1.50E-18 1.00E-07 1.12E-03
2.5 1.24E-07 3.63E-10 1.19E-18 2.10E-17 1.24E-07 1.41E-03

2.75 1.44E-07 6.28E-10 7.82E-18 2.67E-16 1.45E-07 1.69E-03
3 1.61E-07 1.08E-09 4.70E-17 2.99E-15 1.62E-07 1.94E-03

3.25 1.74E-07 1.84E-09 2.53E-16 2.87E-14 1.76E-07 2.13E-03
3.5 1.82E-07 3.09E-09 1.22E-15 2.32E-13 1.86E-07 2.28E-03

3.75 1.88E-07 5.10E-09 5.17E-15 1.58E-12 1.93E-07 2.39E-03
4 1.91E-07 8.26E-09 1.96E-14 9.11E-12 1.99E-07 2.48E-03

4.25 1.92E-07 1.31E-08 6.65E-14 4.51E-11 2.05E-07 2.58E-03
4.5 1.92E-07 2.04E-08 2.06E-13 1.96E-10 2.12E-07 2.69E-03

4.75 1.90E-07 3.12E-08 5.91E-13 7.59E-10 2.22E-07 2.85E-03
5 1.87E-07 4.67E-08 1.59E-12 2.66E-09 2.37E-07 3.10E-03

5.25 1.82E-07 6.84E-08 4.01E-12 8.46E-09 2.59E-07 3.49E-03
5.5 1.73E-07 9.73E-08 9.52E-12 2.42E-08 2.95E-07 4.18E-03

5.75 1.59E-07 1.32E-07 2.11E-11 6.11E-08 3.52E-07 5.43E-03
6 1.37E-07 1.67E-07 4.27E-11 1.31E-07 4.35E-07 7.69E-03

6.25 1.09E-07 1.93E-07 7.79E-11 2.34E-07 5.36E-07 1.15E-02
6.5 9.55E-08 2.10E-07 1.36E-10 3.23E-07 6.29E-07 1.69E-02

6.75 9.17E-08 2.32E-07 2.31E-10 3.72E-07 6.96E-07 2.29E-02
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FITEQL; 
Np09-1-FIT-GOR01

FITEQL; 
Np09-1-REC-GOR01

PHREEQC; 
Np09-1-OHE10

Np model - surface species : JAEA09/a_Np1

Surface species Formation reaction
SOHNpO2

+ SOH + NpO2
+ = SOHNpO2

+

SONpO2OH- SOH + NpO2
+ H2O - 2H+ = SONpO2OH-

SONpO2CO3
2- SOH + NpO2

+ + CO3
2- - H+ = SONpO2CO3

2-

ZNpO2 NpO2
+ + Z- = ZNpO2
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Np09-1-SS-1
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IT 4.184J
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10 SI
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