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要 旨 
 
高レベル放射性廃棄物地層処分における人工バリア定置後のニアフィールドの挙動は，

ガラス固化体の発熱，周辺岩盤から人工バリアへの地下水浸潤，地下水浸潤による緩衝材

の膨潤圧の発生，緩衝材／間隙水化学の変化など，熱的，水理学的，力学的，化学的なプ

ロセスが相互に影響することが予想される。 
核燃料サイクル開発機構は，オーバーパック腐食や核種移行の重要な環境条件となる緩

衝材／間隙水化学の時間的／空間的変遷の把握や人工バリアを中心とした化学的変遷を考

慮したニアフィールド長期健全性評価に向けて，「第２次取りまとめ」以降，ニアフィール

ド連成挙動の時間的／空間的変遷のより現実的な理解，予測を目的とする熱-水-応力-化学
連成モデル／解析コードの開発を進めている。 
本稿は，熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードの開発について，これまでの成果と高
度化に向けた取り組みを報告するものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
―――――――――――――――――――――――――――――――――――――――― 
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Akira ITO*, Susumu KAWAKAMI*, Mikazu YUI* 
 
 

ABSTRACT 
 

The expected processes in the near-filed of a high-level radioactive waste (HLW) 
repository after emplacement of engineered barrier system (EBS) are the coupled 
processes among radioactive decay heat from vitrified waste, infiltration of 
groundwater into buffer material, swelling pressure of buffer material due to 
saturation, and chemical reaction between EBS material and porewater. 

After the second progress report on research and development for the geological 
disposal of HLW in Japan (H12 report), Japan Nuclear Cycle Development Institute 
has initiated the model and code development for numerical experiments on the 
coupled thermo -hydro -mechanical and chemical (THMC) processes, in order to 
understand and predict the near-field long-term evolution. The focal point of this 
research is to predict (1) near-field chemistry for overpack corrosion and radionuclide 
migration; and (2) near-field long-term integrity by chemical degradation. 

This report presents the status and future activities on the model and code 
development for numerical experiments on the coupled THMC processes in the 
near-filed of a HLW repository. 
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１． はじめに 
高レベル放射性廃棄物地層処分における人工バリア定置後のニアフィールドの挙動は，

ガラス固化体の発熱，周辺岩盤から人工バリアへの地下水浸潤，地下水浸潤による緩衝材

の膨潤圧の発生，緩衝材／間隙水化学の変化など，熱的，水理学的，力学的，化学的なプ

ロセスが相互に影響することが予想される（図 1-1）。 
 

熱伝導

膨潤圧

地下水浸潤

岩盤

オーバーパック

ガラス固化体

緩衝材

地球化学反応
緩衝材／間隙水
化学の変化

コンクリート支保工
（軟岩系岩盤の場合）

 

図 1-1 ニアフィールドにおける熱-水-応力-化学連成挙動の模式図 
 
現実の地層処分システムにおける緩衝材／間隙水化学の時間的／空間的変遷を把握する

ことは，人工バリア設計評価（オーバーパック腐食など）や性能評価（核種移行など）の

信頼性向上のためにニアフィールド環境条件のリアリティを向上する上で重要である。ま

た，海水系地下水環境や軟岩系岩盤におけるコンクリート支保工を想定した場合，ニアフ

ィールドの健全性を長期に渡って評価するためには，人工バリアを中心とした化学的変遷

がニアフィールドの水理場や力学的安定性に与える影響を考慮し，ニアフィールドの全体

挙動を定量的に捉えることが肝要である。 
「第２次取りまとめ」以降，開発に着手した熱-水-応力-化学連成モデル／解析コード 1), 2)

を用いたニアフィールドの将来挙動に関する数値実験は，室内／原位置試験で得られる短

期の情報とナチュラルアナログで得られる長期の情報の間を結ぶ重要な基盤技術であり，

本研究の成果は，①人工バリア設計評価や性能評価の信頼性向上のためのニアフィールド

環境条件（緩衝材間隙水化学等）のリアリティ向上，②実際の地質環境におけるニアフィ

ールドの時間的／空間的変遷の理解・予測，③長期的かつ複雑な現象について異なる専門

家間での理解共有，に反映が可能である。 
本稿は，熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードの開発について，これまでの成果と高
度化に向けた取り組みを報告するものである。 
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２． 熱-水-応力-化学連成モデル／解析コード開発に関するこれまでの成果 
２．１ 連成モデルの開発 
サイクル機構は，国際共同研究 DECOVALEX3)等を通じて，緩衝材中最高温度，緩衝材

再冠水時間，処分坑道および処分孔の掘削から緩衝材再冠水の間の力学的安定性について，

現象に立脚した評価を目指し，熱-水-応力連成モデル／解析コードの開発を進め，その成果
を「第２次取りまとめ」の再冠水時の人工バリア挙動評価に反映した 4)。しかしながら，オ

ーバーパック腐食や核種移行の重要な環境条件となる緩衝材／間隙水化学の時間的／空間

的変遷の把握や人工バリアを中心とした化学的変遷を考慮したニアフィールド長期健全性

評価のためには，図 2-1の概念モデルに示すように化学的プロセスも含めた個別現象間の相
互作用を考慮する必要がある。 
 

地球化学反応特性の変化

地球化学反応物質移行

化学

移流

熱移動特性の変化

水

水分移動

応力

応力変形

熱

熱移動

間隙率，固有透過度
の変化

有効応力，膨潤応力
の変化

熱輸送，
潜熱

熱応力

温度勾配による水分
移動，流体密度変化

媒体内部
エネルギーの変化

物質移行に伴う濃度変化

地球化学反応に伴う濃度変化

応力変形特性，
膨潤応力の変化

間隙率，固有透
過度の変化

地球化学反応特性の変化

地球化学反応物質移行

化学

移流

熱移動特性の変化

水

水分移動

応力

応力変形

熱

熱移動

間隙率，固有透過度
の変化

有効応力，膨潤応力
の変化

熱輸送，
潜熱

熱応力

温度勾配による水分
移動，流体密度変化

媒体内部
エネルギーの変化

物質移行に伴う濃度変化

地球化学反応に伴う濃度変化

応力変形特性，
膨潤応力の変化

間隙率，固有透
過度の変化

 

図 2-1 熱-水-応力-化学連成挙動の概念モデル 
 
これら個別現象間の相互作用，および熱-水-応力連成モデル（図 2-1 中の破線内部），物

質移行モデル，地球化学モデルの構成方程式，支配方程式を基に開発した熱-水-応力-化学
連成モデル 2)は，熱移動，水分移動，応力変形，化学現象（物質移行，地球化学反応）につ

いて，温度 T，圧力水頭（水分ポテンシャル）ψ，変位 ui，親化学種の総溶解濃度 C<n>，親

化学種の総濃度 T<n>を未知数とした支配方程式系である（表 2-1，表 2-2）。なお，鉱物相
の溶解／沈殿および水溶性化学種の詳細組成は，地球化学反応の支配方程式群から導出可

能となっている。 
また，連成モデルの支配方程式系から，熱-水-応力-化学連成挙動に係わる物性値の相互
依存性について，緩衝材に関する既存の知見およびデータを取りまとめた。熱移動特性と

して熱伝導率，比熱，水分移動特性として固有透過度，水分特性曲線，水分勾配水分拡散

係数，温度勾配水分拡散係数，応力変形特性として弾性係数，膨潤応力，化学現象特性と

して化学反応の平衡定数，化学種の拡散係数を取り上げ，各々の温度依存性，含水比依存

性，乾燥密度依存性，化学条件依存性の整理を実施した 2)。 
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表 2-1 熱-水-応力-化学連成モデルの支配方程式系 

１）熱移動の支配方程式 
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２）水分移動の支配方程式 
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３）応力変形の支配方程式 
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４）化学現象（物質移行，地球化学反応）の支配方程式 

４－１）物質移行の支配方程式 
 （n番目親化学種の質量保存の式） 
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４－２）地球化学反応の支配方程式（平衡論モデル） 
４－２－１）電気的中性の式 
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４－２－３）質量保存の式 
（n番目親化学種の質量保存の式） 
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４－２－４）鉱物相の溶解／沈殿の式 
（p番目鉱物相の溶解／沈殿の式） 
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４－２－５）水溶性化学種の質量作用の式 
（親化学種を除く a番目水溶性化学種の質量作用の式） 
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表 2-2 支配方程式中の記号一覧表 

aa  a番目水溶性化学種の活量 OPV  系の総実効原子価  

na  n番目親化学種の活量 lq  液相ダルシー流速 

ib  物体力 S  飽和度 

npb ,  
p 番目鉱物相に対する n 番目親
化学種の化学量論係数 

T  温度 

nac ,  
a番目水溶性化学種に対するn番
目親化学種の化学量論係数 0T   初期温度 

ijklC  弾性マトリクス nT  n番目親化学種の総濃度 

lC  液相比熱 iu  変位 

mC  媒体比熱 pu  p番目鉱物相の実効原子価 

nC  n番目親化学種の総溶解濃度 av  a 番目水溶性化学種の実効原子
価 

ijD  分散テンソル z  位置水頭 

TD  温度勾配水分拡散係数 az  a番目水溶性化学種の電荷 

θD  水分勾配水分拡散係数 sα  固相の熱線膨張係数 

E  ヤング率 ijδ  クロネッカデルタ 

g  重力加速度 θ  体積含水率 

K  固有透過度(絶対浸透率) mλ  媒体熱伝導率 

aK  

a 番目水溶性化学種の質量作用
の式に対する化学反応の平衡定

数 
lµ  液相粘性係数 

pK  
p 番目鉱物相の溶解／沈殿の式
に対する化学反応の平衡定数 

ν  ポアソン比 

am  
a 番目水溶性化学種の重量モル
濃度 

ξ  不飽和パラメータ：飽和領域でξ 
= 0，不飽和領域でξ = 1 

pMIN  p番目鉱物相の溶解量 'π  膨潤応力に寄与する膨潤圧 

N  親化学種の総数 lρ  液相密度 

n  間隙率 mρ  媒体密度 

AN  水溶性化学種の総数 χ  有効応力に関するパラメータ 

PN  鉱物相の総数 ψ  圧力水頭（水分ポテンシャル） 
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２．２ 連成解析コードの開発 
熱-水-応力-化学連成解析コード開発に際しては，①地球化学モデル導入に伴う複雑な連
成解析に対応可能な解析体系の構築，②地質環境条件や人工バリア仕様に応じた連成挙動

に柔軟に対応可能な解析体系の構築が肝要と考え，柔軟な連成解析体系を実現する連成解

析コード開発基盤を活用し，既存解析コードをベースとした熱-水-応力-化学連成解析コー
ドの開発を進めている 2), 5), 6)。 
 

Start-up / Termination

連成対象変数，
連成解析プロセス

表示

共有メモリ

連成対象変数

セマフォ

連成解析プロセス

Data
access

Pause / 

Re-start

Controller

共有メモリ管理プログラム

プロセス管理プログラム

連成対象変数情報

連成解析プロセス情報

連成対象変数情報

解析コード

THAMES

Dtransu

PHREEQE

連成解析用コマンド

連成解析用コマンド

連成解析用コマンド

物性・連成モジュール連成解析用コマンド

Creation

Control

連成対象変数
定義データ

連成解析プロセス
定義データ

Start-up / Termination

連成対象変数，
連成解析プロセス

表示

共有メモリ

連成対象変数

セマフォ

連成解析プロセス

Data
access
Data
access

Pause / 

Re-start

Controller

共有メモリ管理プログラム

プロセス管理プログラム

連成対象変数情報

連成解析プロセス情報

連成対象変数情報

解析コード

THAMES

Dtransu

PHREEQE

連成解析用コマンド

連成解析用コマンド

連成解析用コマンド

物性・連成モジュール連成解析用コマンド

CreationCreation

ControlControl

連成対象変数
定義データ

連成解析プロセス
定義データ  

図 2-2 熱-水-応力-化学連成解析コードの概要 
 
本内容を簡潔に説明すると，熱-水-応力連成解析コード THAMES7)，物質移行解析コー

ド Dtransu8)，地球化学解析コード PHREEQE9)の３つの解析コードを制御するプロセス管

理プログラムと，各解析コード間で連成対象変数の授受を行う共有メモリ管理プログラム

を用いて，熱-水-応力-化学連成解析を行うものとなっている（図 2-2）。連成解析を実現す
るために必要な手続きは，各解析コード中の連成解析用コマンド記述，連成挙動に係わる

物性値の相互依存性等を定義する物性・連成モジュール作成，連成対象変数を定義する共

有メモリ管理プログラムの入力データ作成，連成解析のプロセス（シーケンス）を定義す

るプロセス管理プログラムの入力データ作成となっており，連成解析コード開発の作業効

率を大きく向上させるものである。 
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２．３ 連成モデル／解析コードの検証・確証 
サイクル機構は，連成挙動に関する国際共同研究に参画し，連成モデル／解析コードの

検証・確証に取り組んでいる（図 2-3）。 
 

熱-水-応力
連成モデル／解析コード

第２次取りまとめの
緩衝材再冠水挙動評価

含水比分布 [%]
（Case03-1 処分後5年）

飽和度[%] 温度[℃]

試験開始1年後の飽和度，温度分布

全水頭 温度

緩衝材再冠水挙動に関するベンチマーク
テスト解析例（廃棄体定置10年後）

・NAGRAの地下研究施設（花崗岩）における
横置き人工バリア試験（FEBEX）
・緩衝材再冠水挙動に関するベンチマーク
テスト解析

熱‐水‐応力‐化学
連成モデル／解析コード

SKB地下研究施設（花崗岩）における
竪置き実規模人工バリア試験（PRP）

・米国ユッカマウンテン（凝灰岩）における
坑道規模加熱試験（DST）

THMC連成モデル／解析コードの
開発，検証・確証をメインテーマとした
国際共同研究DECOVALEX-THMC

（2004年～）

熱-水-応力
連成モデル／解析コード

第２次取りまとめの
緩衝材再冠水挙動評価

含水比分布 [%]
（Case03-1 処分後5年）

第２次取りまとめの
緩衝材再冠水挙動評価

含水比分布 [%]
（Case03-1 処分後5年）

飽和度[%] 温度[℃]

試験開始1年後の飽和度，温度分布

飽和度[%] 温度[℃]

試験開始1年後の飽和度，温度分布

全水頭 温度

緩衝材再冠水挙動に関するベンチマーク
テスト解析例（廃棄体定置10年後）

全水頭 温度

緩衝材再冠水挙動に関するベンチマーク
テスト解析例（廃棄体定置10年後）

・NAGRAの地下研究施設（花崗岩）における
横置き人工バリア試験（FEBEX）
・緩衝材再冠水挙動に関するベンチマーク
テスト解析

熱‐水‐応力‐化学
連成モデル／解析コード

SKB地下研究施設（花崗岩）における
竪置き実規模人工バリア試験（PRP）
SKB地下研究施設（花崗岩）における
竪置き実規模人工バリア試験（PRP）

・米国ユッカマウンテン（凝灰岩）における
坑道規模加熱試験（DST）

THMC連成モデル／解析コードの
開発，検証・確証をメインテーマとした
国際共同研究DECOVALEX-THMC

（2004年～）

 

図 2-3 連成モデル／解析コードの検証・確証に関する取り組み 
 
「第２次取りまとめ」の再冠水時の人工バリア挙動評価に用いた熱-水-応力連成モデル／
解析コードについては，原位置人工バリア試験への適用性確認を通じた確証として，国際

共同研究 Prototype Repository Projectにて SKB地下研究施設で実施されている竪置き実
規模人工バリア試験，国際共同研究 DECOVALEX にて NAGRA 地下研究施設で実施され
ている横置き実規模人工バリア試験の予測・再現解析に取り組んでいる。また，国際共同

研究 DECOALEX では各国の連成モデル／解析コードの比較・検証として，仮想地質環境
／人工バリアを想定した緩衝材再冠水挙動に関するベンチマークテスト解析にも取り組ん

でいる。 
一方，現在開発を進めている熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードについては，国際
共同研究 DECOVALEX で唯一化学現象を含めた連成挙動をテーマとしているユッカマウ
ンテン Drift Scale Testの連成解析に取り組んでいる。Drift Scale Testは，アメリカ・ユ
ッカマウンテンの深度約 250ｍの地下坑道で実施されている坑道規模の加熱試験で，廃棄体
の発熱によって生じる連成挙動を模擬するものである。本試験では，坑道および坑道から

のボーリング孔に設置されたヒーターに坑道 1m当りで約 4kWの熱が負荷されており，国
際共同研究 DECOVALEXでは本試験の熱-水-化学連成解析が１タスクとなっている。本解
析タスクには，サイクル機構の他に，DOEのリサーチチームとしてローレンス・バークレ
ー国立研究所が参画しており，熱-水-化学連成解析コード TOUGH-REACTによる解析を実
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施している。また，本解析タスクには参画していないが，ローレンス・リバモア国立研究

所も熱-水-化学連成解析コード NUFT-C によりユッカマウンテンを対象とした解析を実施
している。このように，アメリカではユッカマウンテンを対象として，間隙水化学や間隙

率変化の評価のために熱-水-化学の連成解析が実施されている。 
 

[ OC ]

175
150

125

100

75

50

200

 

7.5

7.0

8.0
[  - ]

 
(a) 温度分布 (b) pH分布 

図 2-4 Drift Scale Testの連成解析結果（試験開始 4年後） 
 
図 2-4はサイクル機構が実施したDrift Scale Testの試験開始 4年後の連成解析結果であ

る。解析領域の初期温度は 25℃で，試験開始 4年後で 200℃程度となっており，実測値と
も良好な一致を示す結果が得られている。なお，本解析では原位置の鉱物－水反応を単純

化し，アモルファスシリカ，方解石，石膏の溶解／沈殿のみを考慮している。方解石の溶

解／沈殿，および水溶性化学種の質量作用に関する熱力学データは，温度依存性を考慮し

た熱力学データベース SPRONS.JNC10)から採用，石膏の溶解／沈殿に関する熱力学データ

は，「第２次取りまとめ」の地下水化学の解析で使用された熱力学データベース 11)から採用，

アモルファスシリカの溶解／沈殿に関する熱力学データは，ローレンス・バークレー国立

研究所が Drift Scale Testの解析で使用しているデータ 12)を採用した（表 2-3）。本解析に
よる試験開始 4年後の pHは，温度の影響を強く受けて，空間的な変化を示す結果が得られ
た。これは，温度変化に伴う鉱物の溶解度の変化，および間隙水中の水溶性化学種組成の

変化に起因するものである。このように，廃棄体定置後のニアフィールド間隙水化学を把

握するためには，個別現象間の相互作用を考慮した連成解析が重要である。今後は，熱-水-
応力-化学連成挙動をメインテーマとする国際共同研究 DECOVALEX の次期フェーズの取
り組みの中で，連成モデル／解析コードの開発，検証・確証を進めていく計画である。 
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表 2-3 Drift Scale Testの連成解析で考慮した鉱物の溶解／沈殿に関する 
表 2-3 熱力学データ 

silica(am) + 2H2O(l) = H4SiO4(aq) アモルファスシリカの 
溶解／沈殿 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

-3.8480×10-1

0.0000×10+0

-6.7919×10+2

0.0000×10+0

0.0000×10+0

 

方解石の溶解／沈殿 calcite = Ca2+ + CO3
2- 

 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

-1.5995×10+3

-2.7099×10-1

8.5520×10+4

5.8250×10+2

-5.0108×10+6

 

石膏の溶解／沈殿 gypsum = Ca2+ + SO4
2- + 2H2O(l) 

 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

8.2090×10+1

0.0000×10+0

-3.8539×10+3

-2.9812×10+1

0.0000×10+0
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２．４ ニアフィールド連成挙動の事例解析 
開発コードによる解析を例示すべく，ニアフィールド連成挙動に関する簡易 1 次元事例
解析，および 3次元事例解析を実施した 5), 6)。 
 
２．４．１ 簡易 1次元事例解析 
解析領域はニアフィールドをイメージした 1 次元媒体とし（図 2-5），緩衝材は長さ 0.7

ｍでベントナイト／ケイ砂混合体（30wt%，乾燥密度 1.6Mg/m3），岩盤は長さ 10.0ｍで硬
岩系を想定した（熱伝導率 2.8W/m/K，比熱 1.0kJ/kg/K，固有透過度 1.0×10-15m2，間隙

率 0.005）。初期条件は，緩衝材飽和度 40%，岩盤全水頭 50m，温度は全域 45℃とし，間
隙水組成は純水と構成鉱物の平衡溶液とした。境界条件は，緩衝材内側を，熱移動につい

て 80℃の規定境界，水分移動，物質移行について閉境界（流入出なし），岩盤外側を，熱移
動について閉境界（断熱），水分移動，物質移行について初期値の規定境界としている。な

お，本解析では試行として，緩衝材中で方解石，玉髄，スメクタイト，岩盤中で方解石，

玉髄を考慮し，これら構成鉱物の溶解／沈殿のみを鉱物－水反応として取り扱っている。

方解石，玉髄の溶解／沈殿，および水溶性化学種の質量作用に関する熱力学データは，温

度依存性を考慮した熱力学データベース SPRONS.JNC10)から採用，スメクタイトの溶解／

沈殿に関する熱力学データは，地球化学解析コード EQ3/613)の熱力学データベース

data0.3245R54から smectite-high-Fe-Mgのデータを採用した（表 2-4）。 
 
 

緩衝材：L= 0.7ｍ

岩盤：L= 10.0ｍ

緩衝材内側境界条件
熱移動： 規定境界（80℃）
水分移動： 閉境界（流入出無し）
物質移行： 閉境界（流入出無し）

岩盤外側境界条件
熱移動： 閉境界（断熱）
水分移動： 規定境界（全水頭50ｍ）
物質移行： 規定境界（初期溶液濃度）

岩盤初期条件
温度： 45℃
水理： 全水頭50ｍ
間隙水組成： 純水と構成鉱物

の平衡溶液

緩衝材初期条件
温度： 45℃
水理： 飽和度40%
間隙水組成： 純水と構成鉱物

の平衡溶液

緩衝材：L= 0.7ｍ

岩盤：L= 10.0ｍ

緩衝材内側境界条件
熱移動： 規定境界（80℃）
水分移動： 閉境界（流入出無し）
物質移行： 閉境界（流入出無し）

岩盤外側境界条件
熱移動： 閉境界（断熱）
水分移動： 規定境界（全水頭50ｍ）
物質移行： 規定境界（初期溶液濃度）

岩盤初期条件
温度： 45℃
水理： 全水頭50ｍ
間隙水組成： 純水と構成鉱物

の平衡溶液

緩衝材初期条件
温度： 45℃
水理： 飽和度40%
間隙水組成： 純水と構成鉱物

の平衡溶液

 

図 2-5 ニアフィールド連成挙動に関する簡易 1次元事例解析条件 
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表 2-4 ニアフィールド連成挙動の事例解析で考慮した鉱物の溶解／沈殿に関する 
表 2-3 熱力学データ 
方解石の溶解／沈殿 calcite = Ca2+ + CO3

2- 

 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

-1.5995×10+3

-2.7099×10-1

8.5520×10+4

5.8250×10+2

-5.0108×10+6

 

玉髄の溶解／沈殿 chalcedony + 2H2O(l) = H4SiO4(aq) 

 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

-3.1238×10+3

-4.6569×10-1

1.7269×10+5

1.1300×10+3

-1.0348×10+7

 

スメクタイトの 
溶解／沈殿 

smectite-high-Fe-Mg + 8H+ =  
0.025Ca2+ + 1.15Mg2+ + 0.1Na+ + 0.2K+ + 0.5Fe2+  
+ 0.2Fe3+ + 1.25Al3+ + 3.5H4SiO4(aq) + 5H2O(l) 

 log Kp = A1 + A2 T + A3 / T + A4 log T + A5 / T2 

 A1 =
A2 =
A3 =
A4 =
A5 = 

-2.6440×10+3

-3.6000×10-1

1.6270×10+5

9.4093×10+2

-9.2540×10+6
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事例解析の結果を図 2-6に示す。1年後の結果は，緩衝材内側から岩盤外側に向けた熱伝
導，緩衝材への地下水浸潤の段階にあり，Ca溶液濃度と pHは温度の影響を強く受けて，
空間的な変化を示している。解析に使用した境界条件や岩盤物性により，10年後の結果は，
温度の伝播，緩衝材の飽和を終了した段階にあり，Ca溶液濃度と pHは温度が均一になっ
たことに伴い，空間的に一定の値を示す結果が得られた。 
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(c) Ca溶液濃度分布 (d) pH分布 

 

図 2-6 ニアフィールド連成挙動に関する簡易 1次元事例解析結果 
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２．４．２ 3次元事例解析 
解析領域は「第２次取りまとめ」の硬岩系岩盤における処分孔竪置き方式を基とし，対

称性を考慮した廃棄体 1 体当りの占有面積の 1/4 を対象としたニアフィールド 3 次元領域
とした（図 2-7）。初期条件は，緩衝材（ベントナイト／ケイ砂混合体：30wt%，乾燥密度
1.6Mg/m3）飽和度 40%，岩盤（熱伝導率 2.8W/m/K，比熱 1.0kJ/kg/K，固有透過度 1.0×
10-15m2，間隙率 0.005）全水頭 50m，温度は全域 45℃とし，間隙水組成は純水と構成鉱物
の平衡溶液とした。境界条件は，解析領域上面および下面を，熱移動について 45℃の規定
境界，水分移動について全水頭 50mの規定境界，物質移行について初期値の規定境界とし，
解析領域側面を，熱移動について閉境界（断熱），水分移動，物質移行についても閉境界（流

入出なし）としている。なお，本解析では簡易 1 次元事例解析と同様に，緩衝材中で方解
石，玉髄，スメクタイト，岩盤中で方解石，玉髄を考慮し，これら構成鉱物の溶解／沈殿

のみを鉱物－水反応として取り扱っている。鉱物の溶解／沈殿，および水溶性化学種の質

量作用に関する熱力学データは，簡易 1次元事例解析と同様とした。 
 

35.065 

24.935 

2.22 5.0 

上面境界条件
熱移動： 規定境界（45℃）
水分移動：規定境界（全水頭50ｍ）
物質移行：規定境界（初期溶液濃度）

下面境界条件
熱移動： 規定境界（45℃）
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物質移行：規定境界（初期溶液濃度）
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物質移行：閉境界（流入出無し）
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温度： 45℃
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水理： 岩盤 全水頭50m
間隙水組成： 純水と構成鉱物の平衡溶液

単位：m

岩盤

オーバーパック

ガラス固化体

緩衝材

埋め戻し材

解析結果出力点

 

図 2-7 ニアフィールド連成挙動に関する 3次元事例解析条件 
 
事例解析の結果を図 2-8および図 2-9に示す。ガラス固化体の発熱量は時間の経過と共に

減少するため，ニアフィールドの温度は図 2-8に示すように，人工バリア定置後 1,000年の
時点でほぼ定常に至る結果が得られた。また，pHの解析結果は人工バリア定置後 1,000年
の間，過渡的な温度の変遷を受けて非定常な挙動を強く示している。これは，温度変化に

伴う鉱物の溶解度の変化，および間隙水中の水溶性化学種組成の変化に起因する挙動であ

る。図 2-9は，図 2-7中の解析結果出力点（オーバーパックと緩衝材の境界）における温度
と pH の経時変化である。本図で示されているように，本事例解析では人工バリア定置後
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10～20年の時点で，緩衝材中温度が 90℃のピークに達している。また，本出力点における
pHは人工バリア定置後 1,000年の間，約 0.8の幅で変動し，ニアフィールドの温度がほぼ
定常に至る人工バリア定置後 1,000年の時点で，pHも同様にほぼ定常に至り，約 8.9を示
す結果となった。 
 
 

温度分布

pH分布

温度分布

pH分布

1年後 10年後 50年後 100年後 1,000年後

岩盤
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図 2-8 ニアフィールド連成挙動に関する 3次元事例解析結果（その１） 
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(a) 温度の経時変化 (b) pHの経時変化 

図 2-9 ニアフィールド連成挙動に関する 3次元事例解析結果（その２） 
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また、本事例解析結果に関しては、緩衝材中の最高温度，緩衝材の再冠水時間，人工バ

リア定置 1,000年後の緩衝材間隙水の pHについて，「第２次取りまとめ」との比較を実施
し，概ね整合を得ていることを確認した（表 2-5）。 
 
 

表 2-5 「第２次取りまとめ」と 3次元事例解析結果の比較 

 
 

「第２次取りまとめ」 
 

3次元事例解析結果 
（THC連成解析） 

緩衝材中の最高温度 

 
82℃（THM連成解析） 

～ 
98℃（熱解析） 

 

90℃ 

緩衝材の再冠水時間 

5年（THM連成解析： 
高岩盤水圧環境下） 
～ 

50年（THM連成解析： 
低岩盤水圧環境下） 

20年 

人工バリア定置 
1,000年後の 
緩衝材間隙水の pH 

 
8.4（地球化学解析： 

降水系還元性高 pH（FRHP）型 
モデル地下水環境下） 

 

8.9 
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２．５ まとめ 
本章では，熱-水-応力-化学連成モデル／解析コード開発に関するこれまでの成果として，

２．１節にて連成モデルの開発，２．２節にて連成解析コードの開発，２．３節にて連成

モデル／解析コードの検証・確証，２．４節にてニアフィールド連成挙動の事例解析，に

関する現状をまとめた。 
２．４節の事例解析結果から，ニアフィールド間隙水化学は温度の影響を強く受けるこ

とが示唆された。「第２次取りまとめ」の硬岩系岩盤における処分孔竪置き方式を基とした

3次元事例解析では，ニアフィールドの温度がほぼ定常に至る人工バリア定置後 1,000年の
時点で，ニアフィールド間隙水化学も同様にほぼ定常に至る結果となった。ニアフィール

ド温度の時間的／空間的変遷は，廃棄体の発熱仕様，人工バリア仕様，地質環境に左右さ

れるため，現実の地層処分システムにおける緩衝材／間隙水化学の時間的／空間的変遷を

把握するためには，個別現象間の相互作用を考慮した連成解析が必要となる。 
２．４節の事例解析では試行として，ニアフィールドの地球化学反応を単純化しており，

「第２次取りまとめ」の地下水化学（表 2-6 および表 2-7），緩衝材間隙水化学（表 2-6 お
よび表 2-8）を忠実には取り扱っていない。また，緩衝材再冠水段階における黄鉄鉱（緩衝
材構成鉱物）や磁鉄鉱（腐食生成物）の溶解／沈殿挙動を忠実に表現するためには，人工

バリア定置時に緩衝材中に残存する酸素や二酸化炭素の溶解／脱ガス挙動を考慮する必要

がある。「第２次取りまとめ」の地下水化学，緩衝材間隙水化学で設定された鉱物の溶解／

沈殿，および酸素や二酸化炭素の溶解／脱ガスについては，SPRONS.JNC10)で温度依存性

を考慮した熱力学データベースが整備されている。 
本章で述べた熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードを基盤として，緩衝材再冠水段階
における酸素や二酸化炭素の溶解／脱ガス挙動等に関する連成モデル／解析コードの拡張

を図ることにより，緩衝材／間隙水化学の時間的／空間的変遷についてより現実的な連成

解析が可能となる。 
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表 2-6 「第２次取りまとめ」のレファレンスケースにおける 
表 2-3 地下水（降水系還元性高 pH (FRHP) 型）と緩衝材間隙水の組成 14), 15), 16) 
 地下水（FPHP型） 緩衝材間隙水 

pH 8.5 8.4 

Eh [mV] -281 -276 

  単位 : [ mol / l ] 

Na (Total) 3.6×10-3 2.8×10-2 

Ca (Total) 1.1×10-4 5.3×10-5 

K (Total) 6.2×10-5 1.2×10-4 

Mg (Total) 5.0×10-5 4.2×10-6 

Fe (Total) 9.7×10-10 2.0×10-9 

Al (Total) 3.4×10-7 3.4×10-7 

C (Total) 3.5×10-3 1.6×10-2 

S (Total) 1.1×10-4 1.1×10-4 

B (Total) 2.9×10-4 2.9×10-4 

P (Total) 2.9×10-6 2.9×10-6 

F (Total) 5.4×10-5 5.4×10-5 

N (Total) 2.3×10-5 2.3×10-5 

Cl (Total) 1.5×10-5 1.5×10-5 

Si (Total) 3.4×10-4 3.4×10-4 

 
 
表 2-7 「第２次取りまとめ」のレファレンスケースにおける 
表 2-4 地下水化学（降水系還元性高 pH (FRHP) 型）で設定された地球化学反応 14), 15) 
玉髄の溶解／沈殿 SiO2(chalcedony) + 2H2O(l) = H4SiO4(aq) 

方解石の溶解／沈殿 CaCO3(calcite) = Ca2+ + CO3
2- 

曹長石の溶解／沈殿 NaAlSi3O8(albite) + 8H2O(l) =  
Na+ + Al(OH)4

- + 3H4SiO4(aq)

カオリナイトの溶解／沈殿 Al2Si2O5(OH)4(kaolinite) + 6H+ =  
H2O(l) + 2H4SiO4(aq) + 2Al3+

微斜長石の溶解／沈殿 KAlSi3O8(microcline) + 4H+ + 4H2O(l) =  
K+ + Al3+ + 3H4SiO4(aq)

黄鉄鉱の溶解／沈殿 FeS2(pyrite) + 2H+ + 2e- = Fe2+ + 2HS- 

磁鉄鉱の溶解／沈殿 Fe3O4(magnetite) + 8H+ =  
2Fe3+ + Fe2+ + 4H2O(l)
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表 2-8 「第２次取りまとめ」のレファレンスケースにおける 
表 2-5 緩衝材間隙水化学で設定された地球化学反応 14), 16) 

玉髄の溶解／沈殿 SiO2(chalcedony) + 2H2O(l) = H4SiO4(aq) 

方解石の溶解／沈殿 CaCO3(calcite) = Ca2+ + CO3
2- 

黄鉄鉱の溶解／沈殿 FeS2(pyrite) + 2H+ + 2e- = Fe2+ + 2HS- 

磁鉄鉱の溶解／沈殿 Fe3O4(magnetite) + 8H+ =  
2Fe3+ + Fe2+ + 4H2O(l)

スメクタイトのイオン交換反応 nZNa + Mn+ = ZnM + nNa+ 

 Z- : スメクタイトの層電荷 
Mn+ : 陽イオン(Ca2+, K+, Mg2+, H+) 

スメクタイトの表面酸・塩基解離反応 Surf_sOH = Surf_sO- + H+ 

Surf_sOH + H+ = Surf_sOH2
+ 

 Surf_sOH : スメクタイトの表面サイト 
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３． 熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードの高度化に向けた取り組み 
３．１ 緩衝材再冠水段階において地球化学反応に寄与するガスの挙動に関する 

モデルの構築 
３．１．１ 概要 
第２章に記した熱-水-応力-化学連成モデルは，緩衝材再冠水段階における化学現象につ
いて，気相－液相間の相互作用を考えない“液相－固相の閉鎖系”の取り扱いである。人

工バリア定置時の緩衝材中には大気が残存するため，緩衝材再冠水段階における化学現象

には気相－液相間の相互作用が伴う。緩衝材中の酸素や二酸化炭素は，液相への溶解，さ

らに鉱物の溶解／沈殿等の地球化学反応に費やされ，緩衝材間隙水化学に影響を与える。

したがって，緩衝材再冠水段階における化学現象を忠実に表現するためには，地球化学反

応に寄与するガスの挙動について新たなモデルが必要となる。 
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３．１．２ 緩衝材再冠水段階におけるガスの移動 
不飽和媒体におけるガスの移動量は，気相流動に伴う移流フラックス，分散フラックス

とガス濃度勾配による拡散フラックスの和と考えられる。本研究で取り扱う緩衝材再冠水

段階におけるガスの移動については，①緩衝材中最高温度 100℃未満の環境下では，局所的
で急激なガスの発生は想定されず，大きな気相圧力勾配は存在しないと見込まれること，

②緩衝材の固有透過度が非常に小さいことから，気相圧力勾配に起因する緩衝材中の気相

流動は緩慢なもので，気相流動に伴う移流フラックス，分散フラックスに比して，ガス濃

度勾配による拡散フラックスが支配的と考えられる。 
以上の観点から，本研究で取り扱う緩衝材再冠水段階におけるガスの移動については，

ガス濃度勾配による拡散フラックスのみをモデル化の対象とする。流体流動，物質移行に

関する本研究のモデルと代表的な多成分多相流解析コードである TOUGH217)のモデルの

比較を表 3-1に示す。TOUGH2は，気相中の物質移行に関して気相流動に伴う移流フラッ
クス，分散フラックスをモデル化の対象としているが，これらは 100℃を超える熱水貯留層
や天然ガスを含む油層等において，局所的で急激なガスの発生が想定され，大きな気相圧

力勾配の存在が見込まれる場合に考慮すべきものと言える。 
 
 

表 3-1 流体流動，物質移行に関するモデルの比較 
  本研究のモデル TOUGH2のモデル 

気相 － ○ 
流体流動 

液相 ○ ○ 

気相中 ガス濃度勾配による 
拡散フラックス 

気相流動に伴う 
移流フラックス，分散フラックス 

＋ 
ガス濃度勾配による 
拡散フラックス 

物質移行 

液相中 

液相流動に伴う 
移流フラックス，分散フラックス 

＋ 
溶解濃度勾配による 
拡散フラックス 

液相流動に伴う 
移流フラックス，分散フラックス 

＋ 
溶解濃度勾配による 
拡散フラックス 
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３．１．３ ガス拡散の構成方程式 
多孔質媒体中のガス拡散の構成方程式は，気相を構成するガス成分それぞれに対して，

フィックの法則を基に(式 3-1)で表現される 18)。 

( )
i

ng
gngg

i
gng x

DX
x

DF
∂

∂
−=

∂
∂

−=
ρ

ρ    (式 3-1) 

ここで，Fg<n>：多孔質媒体単位面積を通過する n 番目親化学種から成るガス成分の濃度
勾配による拡散フラックス [kg/m2/s]，Dg：多孔質媒体中のガスの拡散係数 [m2/s]，ρg：気

相密度 [kg/m3]，Xg<n>：気相中の n番目親化学種から成るガス成分の質量分率 [ - ]，ρg<n>：

気相中の n番目親化学種から成るガス成分の密度 [kg/m3] である。 
なお，気相中の n番目親化学種から成るガス成分の密度ρg<n>と n番目親化学種のガス濃

度（気相単位体積に存在する n番目親化学種のモル数）G<n> [mol/m3]の間には，(式 3-2)の
関係が成り立つ。本関係を用いれば，(式 3-1)は(式 3-3)で表現できる。 

nng
ng

ng
n b

M
G ,

ρ
=    (式 3-2) 

i

n
gn x

G
Df

∂

∂
−=    (式 3-3) 

ここで，Mg<n>：n番目親化学種から成るガス成分の 1molあたりの質量 [kg/mol]，bg<n>,n：

n番目親化学種から成るガス成分に対する n番目親化学種の化学量論係数（n番目親化学種
から成るガス成分 1molに含まれる n番目親化学種のmol数）[ - ]，f<n>：多孔質媒体単位

面積を通過する n番目親化学種のガス濃度勾配による拡散フラックス [mol/m2/s]である。 
多孔質媒体中のガスの拡散係数 Dgは(式 3-4)で表現され，表 3-2に示す定数が採用されて

いる。 

gl

g

g
gg T

T
P
P

DSnD ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛−= 0

0
0)1(τ    (式 3-4) 

ここで，τ：屈曲率 [ - ]，n：間隙率 [ - ]，S：飽和度（液相が間隙を占める割合）[ - ]，
Dg0：標準状態における大気中のガスの拡散係数[m2/s]，Pg：気相圧力（全圧）[Pa]，Pg0：

標準状態気相圧力（全圧）[Pa]，T：温度 [K]，T0：標準状態温度 [K]，lg：ガスの拡散係

数の温度依存係数 [ - ] である。 
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表 3-2 多孔質媒体中のガスの拡散係数 Dgに係わる定数 
 Dg0 [m2/s] lg [ - ] Pg0 [Pa] T0 [K] 

酸素 18) 1.80×10-5 1.67 101,325 273.15 

二酸化炭素 18) 1.35×10-5 1.71 101,325 273.15 

窒素 18), 19) 1.78×10-5 1.67 101,325 273.15 

水素 19) 6.65×10-5 1.66 101,325 273.15 

Vapor-Air Mixtures17) 2.13×10-5 1.80 101,325 273.15 
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３．１．４ 緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガス，ガス拡散を考慮した 
物質移行の支配方程式 

緩衝材再冠水段階で溶解／脱ガスするガスの拡散を考慮した物質移行の支配方程式は，

気相－液相間の相互作用を考えない“液相－固相の閉鎖系”の取り扱いである第２章の物

質移行の支配方程式(式 3-5)に，多孔質媒体単位面積を通過する n番目親化学種のガス濃度
勾配による拡散フラックス f<n>の構成方程式(式 3-3)を導入することにより，(式 3-6)のよう
に導くことができる。 

( ) ( ) 0=
∂
∂

+⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
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⎝

⎛

∂

∂

∂
∂

−
∂
∂

nl
j

n
ijl

i
nll

i

nST
tx

C
nSD

x
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x
ρρρ    (式 3-5) 
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∂
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∂
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∂
∂
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n
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ij

n
ijl

i
nll

i

nST
tx

G
D

xx

C
nSD

x
Cq

x
ρρρ  (式 3-6) 

(式 3-6)において，左辺第 1項は液相流動に伴う移流効果（液相中），左辺第 2項は液相流
動に伴う分散効果（液相中），溶解濃度勾配による拡散効果（液相中），左辺第 3 項はガス
濃度勾配による拡散効果（気相中），左辺第 4項は多孔質媒体中の貯留効果を表現するもの
であり，物質移行におけるガスの溶解／脱ガス効果は，鉱物の溶解／沈殿効果と同様に，(式
3-6)の左辺第 4項で表現可能である。 
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３．１．５ 緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガスを考慮した 
地球化学反応の支配方程式 

人工バリア定置時に緩衝材中に残存するガスの濃度は，気相－液相間の相互作用により

変化する。緩衝材中の酸素や二酸化炭素は，液相への溶解，さらに鉱物の溶解／沈殿等の

地球化学反応に費やされ，緩衝材間隙水化学に影響を与える。 
ガスの溶解／脱ガス平衡は，液相に作用するガス成分の分圧を規定することで，地球化

学解析コード（PHREEQE9），PHREEQC20)等）により計算可能となっており，温度依存性

を考慮した熱力学データベース SPRONS.JNC10)で，ガスの溶解／脱ガスの平衡定数が整備

されている。 
気相単位体積に存在する n番目親化学種から成るガス成分のモル数 ng<n> [mol/m3]は，(式

3-7)で算出され，n番目親化学種から成るガス成分の分圧 pg<n> [Pa]は，理想気体の状態方
程式により(式 3-8)で表現される。 

ng

ng
ng M

n
ρ

=    (式 3-7) 

RTnp ngng =    (式 3-8) 

ここで，R：気体定数 [J/mol/K]，T：温度 [K]である。 
(式 3-2)，(式 3-7)，(式 3-8)より，n番目親化学種から成るガス成分の分圧 pg<n>と n番目

親化学種のガス濃度 G<n>の間には，(式 3-9)の関係が成り立つ。 

RT
b

G
RT

M
p

nng

n

ng

ng
ng

,

==
ρ

   (式 3-9) 

緩衝材再冠水段階における気相－液相－固相間の相互作用を考慮した地球化学反応は， 
(式 3-9)で導かれる分圧を持つガス相，および鉱物相を，液相に作用する相として設定した
地球化学解析で表現可能となる。 
ガス相の溶解／脱ガスの式は，地球化学反応の支配方程式群の中で，n番目親化学種から
成るガス成分を液相に作用する p番目ガス相と設定し，n番目親化学種から成るガス成分の
分圧 pg<n>，n番目親化学種から成るガス成分に対するn番目親化学種の化学量論係数 bg<n>,n

を pp，bp,nと書き改めることにより，(式 3-10)および(式 3-11)で表現することが出来る。 

( ){ } ( ) ( )0

1
, logloglog ppp

N

n
nnp ppKab +=∑

=

   (式 3-10) 

RT
b

G
p

np

n
p

,

=    (式 3-11) 

ここで，N：親化学種の総数，bp,n：p 番目ガス相に対する n 番目親化学種の化学量論係

JNC TN8400 2003-032

情報共用11
テキストボックス
－  23 －



 

 

数，an：n番目親化学種の活量，Kp：p番目ガス相の溶解／脱ガスの式に対する化学反応の
平衡定数，pp：p番目ガス相の分圧 [Pa]，pp0：基準圧力 [Pa]（101,325 [Pa]）である。 
緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガスを考慮した地球化学反応の支配方程式は，

鉱物相の溶解／沈殿の式に加えて，(式 3-10)および(式 3-11)で表現されるガス相の溶解／脱
ガスの式を導入したものとなる。 
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３．１．６ 緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガス，ガス拡散を考慮した 
化学現象の支配方程式 

緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガス，ガス拡散を考慮した化学現象の支配方

程式は，前項までに構築した①緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガス，ガス拡散

を考慮した物質移行の支配方程式，②緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガスを考

慮した地球化学反応の支配方程式の統合により，(式 3-12)～(式 3-20)で表現されるものとな
る。(式 3-12)～(式 3-20)中の記号一覧表を，表 3-3に示す。 
本節では，緩衝材再冠水段階において地球化学反応に寄与するガスの挙動に関するモデ

ルとして，緩衝材再冠水段階におけるガスの溶解／脱ガス，ガス拡散を考慮した化学現象

の支配方程式を構築した。本モデルは，緩衝材再冠水段階における気相－液相－固相間の

相互作用を考慮した地球化学反応を表現可能であり，今後のニアフィールド連成挙動の事

例解析において本モデルを採用することにより，緩衝材再冠水段階における過渡的な化学

現象をより現実的に予測することが可能になるものと考えられる。 
 
 
１）物質移行の支配方程式 
（n番目親化学種の質量保存の式） 
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∂
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ρρρ  (式 3-12) 

 
２）地球化学反応の支配方程式（平衡論モデル） 
２－１）電気的中性の式 

( ) 0
1

=∑
=

AN

a
aamz    (式 3-13) 

２－２）電子保存の式 

( ) ( )∑∑
==

+=
PA N

p
pp

N

a
aa MINuOPVmv

11
   (式 3-14) 

２－３）質量保存の式 
（n番目親化学種の質量保存の式） 

( )∑
=

=
AN

a
anan mcC

1
,    (式 3-15) 

( )∑
=

+=
PN

p
pnpnn MINbTC

1
,    (式 3-16) 
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２－４）鉱物相の溶解／沈殿，ガス相の溶解／脱ガスの式 
２－４－１）鉱物相の溶解／沈殿の式（p = 1 ~ Npmineral） 

（p番目鉱物相の溶解／沈殿の式） 

( ){ } ( )p

N

n
nnp Kab loglog

1
, =∑

=

   (式 3-17) 

２－４－２）ガス相の溶解／脱ガスの式（p = Npmineral + 1 ~ Npmineral + Npgas） 
（p番目ガス相の溶解／脱ガスの式） 

( ){ } ( ) ( )0

1
, logloglog ppp

N

n
nnp ppKab +=∑

=

   (式 3-18) 

RT
b

G
p

np

n
p

,

=    (式 3-19) 

２－５）水溶性化学種の質量作用の式 
（親化学種を除く a番目水溶性化学種の質量作用の式） 

( ) ( ) ( ){ }∑
=

+=
N

n
nnaaa acKa

1
, logloglog    (式 3-20) 
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表 3-3 (式 3-12)～(式 3-20)中の記号一覧表 

aa  a番目水溶性化学種の活量 PN  
鉱物相とガス相の総数（Npmineral 

+ Npgas） 

na  n番目親化学種の活量 gas
PN  ガス相の総数 

npb ,  
p番目鉱物相（ガス相）に対する
n番目親化学種の化学量論係数 

mineral
PN  鉱物相の総数 

nac ,  
a番目水溶性化学種に対するn番
目親化学種の化学量論係数 

OPV  系の総実効原子価  

nC  n番目親化学種の総溶解濃度 pp  p番目ガス相の分圧 

gD  多孔質媒体中のガスの拡散係数 
0
pp  基準圧力 

ijD  分散テンソル lq  液相ダルシー流速 

nG  n番目親化学種のガス濃度 R  気体定数 

aK  

a 番目水溶性化学種の質量作用
の式に対する化学反応の平衡定

数 
S  飽和度 

pK  
p番目鉱物相の溶解／沈殿（ガス
相の溶解／脱ガス）の式に対する

化学反応の平衡定数 
T  温度 

am  
a 番目水溶性化学種の重量モル
濃度 nT  n番目親化学種の総濃度 

pMIN  p番目鉱物相（ガス相）の溶解量 pu  
p番目鉱物相（ガス相）の実効原
子価 

N  親化学種の総数 av  a 番目水溶性化学種の実効原子
価 

n  間隙率 az  a番目水溶性化学種の電荷 

AN  水溶性化学種の総数 lρ  液相密度 
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３．２ 鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの導入 
３．２．１ 概要 
人工バリアの構成要素である緩衝材には，長期にわたりその性能が変化しないことが期

待されている。「第２次取りまとめ」における緩衝材の長期安定性評価では，緩衝材温度を

100℃以下とすること，および低アルカリ性セメントを利用し高アルカリ環境を回避するこ
とにより，緩衝材の顕著な変質を避けることができ，所期の緩衝材性能が長期にわたり維

持されると推定している 21)。緩衝材に期待される膨潤性，低透水性等の性能は，主成分鉱

物であるスメクタイトの物理化学的特性に依存することから，アルカリ性環境での変質に

伴う緩衝材性能の長期安定性を予測するためには，速度論モデルに基づくスメクタイトの

溶解／沈殿挙動の把握が肝要である。以上の観点から，本研究では，緩衝材／間隙水化学

の時間的／空間的変遷を予測する上で重要となる鉱物の溶解／沈殿挙動について，速度論

モデルの採用を視野に入れることとした。 
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３．２．２ 鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデル 
鉱物の溶解量MINpの時間微分を，反応速度 RATEpと定義する。 

p
p RATE

t
MIN

=
∂

∂
   (式 3-21) 

鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルは，様々な形式で提案されているが，総体的な

モデルとして(式 3-22)が示されている 22)。 

( )GfaAkRATE in
iip ∆Π=    (式 3-22) 

ここで，A：反応面積，k：反応速度定数，Πi ai ni：水溶性化学種が反応速度に及ぼす影

響を示す項，f(∆G)：平衡状態への到達の度合いが反応速度に及ぼす影響を示す項である。 
反応速度定数 kの温度依存性は，アレニウスの式(式 3-23)で表現される。 

⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛−=

RT
Ekk aexp0    (式 3-23) 

ここで，k0：頻度因子，Ea：活性化エネルギー，R：気体定数，T：温度である。 
平衡状態への到達の度合いが反応速度に及ぼす影響を示す項 f(∆G)については，遷移状態

理論に基づくものとして(式 3-24a)が示されている 22)。また，多様な鉱物の反応速度を表現

すべく(式 3-24a)を発展させたものとして，(式 3-24b)に示すような形式が採用されている
23), 24)。 

( ) ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ ∆−=∆

RT
GGf exp1    (式 3-24a) 

( )
2

1exp1
r

RT
GrGf

⎭
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⎫

⎩
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⎧
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⎠
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⎛ ∆

−=∆    (式 3-24b) 

⎟
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⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
=∆

p

p

K
IAP

RTG ln    (式 3-25) 

ここで，∆G：反応のギブスの自由エネルギー，IAPp：活量度積，Kp：平衡定数，r1, r2：

平衡状態への到達の度合いが反応速度に及ぼす影響を示す係数である。 
多様な鉱物の反応速度を包括的に表現するために，平衡状態への到達の度合いが反応速

度に及ぼす影響を示す項 f(∆G)に(式 3-24b)を採用すれば，反応速度 RATEpは(式 3-26)のよ
うになる。 

2
1

1

rr

p

pn
iip K

IAP
aAkRATE i

⎪⎭

⎪
⎬
⎫

⎪⎩

⎪
⎨
⎧

⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
−Π=    (式 3-26) 

活量度積 IAPp，飽和指数 SIpは，それぞれ(式 3-27)，(式 3-28)で表現される。熱力学的
平衡状態では，鉱物の溶解／沈殿に関する平衡論モデルの関係式(式 3-29)が成立し，“飽和
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指数 SIp ＝ 0”である。このとき，(式 3-26)では“反応速度 RATEp ＝ 0”となり，熱力
学的平衡状態を表現する平衡論モデルとの整合が確保される。また，熱力学的非平衡状態

において，(式 3-26)は，“飽和指数 SIp ＜ 0（未飽和）”の時に溶解挙動を，“飽和指数 SIp 
＞ 0（過飽和）” の時に沈殿挙動を示すものとなっている。 

npb
n

N

n
p aIAP ,

1
Π
=

=    (式 3-27) 

⎟
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⎞
⎜
⎜
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p
p K

IAP
SI log    (式 3-28) 

( ){ } ( )p
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n
nnp Kab loglog

1
, =∑

=

   (式 3-29) 

 ここで，N：親化学種の総数，an：n 番目親化学種の活量，bp,n：鉱物相に対する n 番目
親化学種の化学量論係数である。 
地球化学解析のための反応速度データについては，Arthurらが平衡状態からかけ離れた
非平衡状態における遷移状態速度側に適合するデータを収集している 25)。また，スメクタ

イトの溶解／沈殿に関する速度論モデルは，様々な形式で提案されているが，遷移状態理

論に基づいた代表的なものとして Camaらの報告(式 3-30)26)がある。 
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   (式 3-30) 

鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの導入に際しては，反応速度式の収集・整備の

限界を考慮し，平衡論モデルと速度論モデルの併用を可能とする解析体系が肝要である。

また，スメクタイトの溶解／沈殿等，緩衝材／間隙水化学の時間的／空間的変遷を予測す

る上で重要となる鉱物の溶解／沈殿挙動については，最新の研究成果を基とした反応速度

式を採用可能とする解析体系を確保しておかなければならない。 
地球化学解析における鉱物の溶解／沈殿のモデル化については，地球化学解析コード

PHREEQC20)で平衡論モデルと速度論モデルの併用が可能となっている。また，本解析コ

ードでは，ユーザーが反応速度式を任意に定義できる“BASICインタープリター”が整備
されており，反応速度のモデル化について解析コード側から制約を受けることなく，最新

の研究成果を解析に反映することが可能である。 
以上の観点から，本研究では，鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの導入に際して，

地球化学解析コード PHREEQCを採用することとした。 
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３．３ 地球化学解析の並列処理による連成解析の高速化 
３．３．１ 概要 
第２章に記したように，本研究では，熱-水-応力連成解析コード THAMES，物質移行解
析コード Dtransu，地球化学解析コード PHREEQEをベースとした熱-水-応力-化学連成解
析コードの開発している。本開発コードによる事例解析では試行として，ニアフィールド

の地球化学反応を単純化しており，今後の事例解析においては，「第２次取りまとめ」の地

下水化学，緩衝材間隙水化学を忠実に採用していく必要がある。また，前節までに示した

とおり，本研究では，①緩衝材再冠水段階において地球化学反応に寄与するガスの挙動に

関するモデル，②鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルを，熱-水-応力-化学連成モデル
／解析コードに導入する計画である。これら考慮事象の拡張は，連成解析の計算時間を増

大させる要因となることから，実用的な数値実験体系を確保していくためには，連成解析

の高速化に向けた取り組みが必要となる。 
 
３．３．２ 地球化学解析の並列処理 
連成解析の高速化には，計算負荷を複数のプロセッサに分散し，計算時間を短縮する並

列計算が有効である。 
有限要素解析の並列計算に関しては，解析領域を各プロセッサに分割し，計算負荷の分

散を図る領域分割法が主流となっている。本研究で開発を進めている熱-水-応力-化学連成
解析コードを構成する既存解析コードの内，熱-水-応力連成解析コード THAMES，物質移
行解析コード Dtransu が，有限要素解析コードに該当するが，領域分割法による並列計算
に際しては，既存解析コードのソルバや入出力体系の並列化が必要なことに加えて，並列

ソルバや領域分割手法の最適化が必要となる。また，領域分割法による並列計算では，各

プロセッサ間の通信に起因するオーバーヘッド（並列計算により生じる間接的な計算の処

理時間で，計算目的とは直接的な関係が無いもの）が発生するため，並列化性能の事前評

価は容易ではない。 
一方，地球化学解析は，連成解析で対象とする解析領域に対して，有限要素毎に個別の

計算を逐次実施するものである。したがって，地球化学解析の並列計算は，有限要素を各

プロセッサに均等分配することで実現可能であり，並列計算の過程においてプロセッサ間

の通信が不要である。このため，地球化学解析の並列処理による計算時間は，利用可能な

プロセッサ数にほぼ反比例の関係を示すものと考えられ，有限要素解析の並列計算に比し

て高い並列化性能が期待できる。 
以上の観点から，本研究では，連成解析の高速化に向けて，比較的簡易に実現可能で高

い並列化性能が期待できる地球化学解析の並列処理に取り組むこととした。３．２節に示

したように，本研究では，鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの導入に際して，地球

化学解析コード PHREEQCを採用することとしており，これと同時に，地球化学解析の並
列処理を可能とする連成解析体系を構築する計画とした。 
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３．４ まとめ 
本章では，熱-水-応力-化学連成モデル／解析コードの高度化に向けた取り組みとして，
３．１節にて緩衝材再冠水段階において地球化学反応に寄与するガスの挙動に関するモデ

ルの構築，３．２節にて鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの導入，３．３節にて地

球化学解析の並列処理による連成解析の高速化，に関する検討をまとめた。 
本章の検討で得られた熱-水-応力-化学連成モデルの支配方程式系を，(式 3-31)～(式 3-43)

に総括する。(式 3-31)～(式 3-43)中の記号一覧表を，表 3-4に示す。 
 本連成モデルは，①緩衝材再冠水段階における気相－液相－固相間の相互作用を考慮し

た地球化学反応，②速度論モデルに基づく鉱物の溶解／沈殿挙動，を表現可能である。 
今後のニアフィールド連成挙動の事例解析において本連成モデルを採用することにより，

緩衝材再冠水段階における過渡的な化学現象や，アルカリ性環境での変質に伴う緩衝材性

能の長期安定性をより現実的に予測することが可能になるものと考えられる。 
 
 
１）熱移動の支配方程式 
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２）水分移動の支配方程式 
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３）応力変形の支配方程式 
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４）化学現象（物質移行，地球化学反応）の支配方程式 
４－１）物質移行の支配方程式 

（n番目親化学種の質量保存の式） 
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４－２）地球化学反応の支配方程式 
４－２－１）電気的中性の式 
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４－２－２）電子保存の式 
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４－２－３）質量保存の式 
（n番目親化学種の質量保存の式） 
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４－２－４）鉱物相の溶解／沈殿，ガス相の溶解／脱ガスの式 
４－２－４－１）鉱物相の溶解／沈殿の式（p = 1 ~ Npmineral） 

（p番目鉱物相の溶解／沈殿の式） 
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速度論モデル 
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４－２－４－２）ガス相の溶解／脱ガスの式（p = Npmineral + 1 ~ Npmineral + Npgas） 
（p番目ガス相の溶解／脱ガスの式） 

( ){ } ( ) ( )0

1
, logloglog ppp

N

n
nnp ppKab +=∑

=

   (式 3-41) 
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４－２－５）水溶性化学種の質量作用の式 
（親化学種を除く a番目水溶性化学種の質量作用の式） 
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表 3-4 (式 3-31)～(式 3-43)中の記号一覧表 

aa  a番目水溶性化学種の活量 g  重力加速度 

na  n番目親化学種の活量 nG  n番目親化学種のガス濃度 

pA  p番目鉱物相の反応面積 pIAP  
p 番目鉱物相の溶解／沈殿の式
に対する化学反応の活量度積 

ib  物体力 K  固有透過度(絶対浸透率) 

npb ,  
p番目鉱物相（ガス相）に対する
n番目親化学種の化学量論係数 aK  

a 番目水溶性化学種の質量作用
の式に対する化学反応の平衡定

数 

nac ,  
a番目水溶性化学種に対するn番
目親化学種の化学量論係数 pK  

p番目鉱物相の溶解／沈殿（ガス
相の溶解／脱ガス）の式に対する

化学反応の平衡定数 

ijklC  弾性マトリクス pk  p番目鉱物相の反応速度定数 

lC  液相比熱 am  
a 番目水溶性化学種の重量モル
濃度 

mC  媒体比熱 pMIN  p番目鉱物相（ガス相）の溶解量 

nC  n番目親化学種の総溶解濃度 N  親化学種の総数 

gD  多孔質媒体中のガスの拡散係数 n  間隙率 

ijD  分散テンソル AN  水溶性化学種の総数 

TD  温度勾配水分拡散係数 PN  
鉱物相とガス相の総数（Npmineral 

+ Npgas） 

θD  水分勾配水分拡散係数 
gas
PN  ガス相の総数 

E  ヤング率 
mineral
PN  鉱物相の総数 
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表 3-4 (式 3-31)～(式 3-43)中の記号一覧表（続き） 

OPV  系の総実効原子価  az  a番目水溶性化学種の電荷 

pp  p番目ガス相の分圧 sα  固相の熱線膨張係数 

0
pp  基準圧力 ijδ  クロネッカデルタ 

lq  液相ダルシー流速 θ  体積含水率 

R  気体定数 mλ  媒体熱伝導率 

pr1  

pr2  

飽和指数が p 番目鉱物相の反応
速度に及ぼす影響を示す係数 lµ  液相粘性係数 

S  飽和度 ν  ポアソン比 

T  温度 ξ  不飽和パラメータ：飽和領域でξ 
= 0，不飽和領域でξ = 1 

0T   初期温度 'π  膨潤応力に寄与する膨潤圧 

nT  n番目親化学種の総濃度 lρ  液相密度 

iu  変位 mρ  媒体密度 

pu  
p番目鉱物相（ガス相）の実効原
子価 

χ  有効応力に関するパラメータ 

av  a 番目水溶性化学種の実効原子
価 

ψ  圧力水頭（水分ポテンシャル） 

z  位置水頭 
p

n
i

i

ia ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Π 水溶性化学種が p 番目鉱物相の

反応速度に及ぼす影響を示す項 
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４． おわりに 
本稿では，オーバーパック腐食や核種移行の重要な環境条件となる緩衝材／間隙水化学

の時間的／空間的変遷の把握や人工バリアを中心とした化学的変遷を考慮したニアフィー

ルド長期健全性評価に向けて，「第２次取りまとめ」以降，ニアフィールド連成挙動の時間

的／空間的変遷のより現実的な理解，予測を目的として開発を進めている熱-水-応力-化学
連成モデル／解析コードについて，これまでの成果と高度化に向けた取り組みを報告した。 
第２章のニアフィールド連成挙動の事例解析結果からは，ニアフィールド間隙水化学が

温度の影響を強く受けることが示唆された。「第２次取りまとめ」の硬岩系岩盤における処

分孔竪置き方式を基とした 3次元事例解析では，ニアフィールドの温度がほぼ定常に至る
人工バリア定置後 1,000年の時点で，ニアフィールド間隙水化学も同様にほぼ定常に至る
結果となった。ニアフィールド温度の時間的／空間的変遷は，廃棄体の発熱仕様，人工バ

リア仕様，地質環境に左右されるため，現実の地層処分システムにおける緩衝材／間隙水

化学の時間的／空間的変遷を把握するためには，個別現象間の相互作用を考慮した連成解

析が必要となる。 
第２章の連成モデルは，緩衝材再冠水段階における化学現象について，気相－液相間の

相互作用を考えない“液相－固相の閉鎖系”の取り扱いである。人工バリア定置時の緩衝

材中には大気が残存するため，緩衝材再冠水段階における化学現象には気相－液相間の相

互作用が伴う。緩衝材中の酸素や二酸化炭素は，液相への溶解，さらに鉱物の溶解／沈殿

等の地球化学反応に費やされ，緩衝材間隙水化学に影響を与える。したがって，緩衝材再

冠水段階における化学現象を忠実に表現するためには，地球化学反応に寄与するガスの挙

動について新たなモデルが必要となる。 
第３章では，上記を受けて，緩衝材再冠水段階において地球化学反応に寄与するガスの

挙動に関するモデルを構築した。また，アルカリ性環境での変質に伴う緩衝材性能の長期

安定性を予測する上で重要となる鉱物の溶解／沈殿に関する速度論モデルの概要をまとめ

た。以上の検討を通じて，①緩衝材再冠水段階における気相－液相－固相間の相互作用を

考慮した地球化学反応，②速度論モデルに基づく鉱物の溶解／沈殿挙動，を表現可能な熱-
水-応力-化学連成モデルを構築し，その支配方程式系を示した。加えて，実用的な数値実
験体系を確保していく上で重要となる連成解析の高速化に向けて，地球化学解析の並列処

理を可能とする連成解析体系を構築する計画を示した。 
今後は，第３章で示した熱-水-応力-化学連成モデルを連成解析コードに反映し，「第２次
取りまとめ」の地下水化学，緩衝材間隙水化学を忠実に採用した事例解析を通じて，緩衝

材再冠水段階における過渡的な化学現象や，アルカリ性環境での変質に伴う緩衝材性能の

長期安定性についてより現実的な予測を目指していく。 
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