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1.は じめに

原子力発電 とは,ウ ラン(235U)や プル トニウム(239Pu)

を核分裂 させ,そ の際に生 じる莫大なエネルギーを利用

して発電 を行うものです.わ ずかな燃料で長期間の発電

が可能であ り,そ の燃料資源 も石油のように一部の地域

に偏在 していないことから,エ ネルギーセキュリティー

上,重 要な資源です.ま た,炭 酸ガスを放出せずに大量

のエネルギーを安定に供給できる(厳 密 にはウランの採

掘,運 搬,発 電所の建設 ・保守において若干の炭酸ガス

を放出します.こ の量 は電力1KWh当 た り,炭 素換算

で6～36gで す.こ れに対 して,石 油では200g,石 炭

では270gに 達 します.)こ とか ら,地 球温暖化対策を

進める上で頼 らざるを得ないエネルギーでもあります.

しかし,そ の一方で,原 子力発電では運転 に伴って放射

性廃棄物が発生 します.我 々が原子力を利用する以上,

この放射性廃棄物 を安全に処分して,我 々の生活に害を

及ぼさないようにすることが大きな課題 と言えます.特

に,高 レベル放射性廃棄物 と呼ばれる廃棄物 は,後 で述

べますように長期間にわたって高い放射能 を有することか

ら,我 々だけでな く,我 々子孫の安全 も確保できるよう

に廃棄物 を生活圏から確実に隔離しな くてはなりません.

地層処分は,多 重の人工的なバ リア(障 壁)を 備えた

処分場を地下深部に設けて,そ こに高レベル放射性廃棄

物を埋設するもので,最 も有力な処分方法 とされていま

す.そ して,こ の処分システムでは,地 下深部の環境下

で長期間機能す る人工的なバ リアの一つ として,粘 土

(圧縮 したベ ントナイト)の 使用が考えられています.

そこで本稿では,高 レベル放射性廃棄物 とその処分方法

を簡単 にご説明した後,そ の処分における圧縮ベン トナ

イ トの利用 とそれに関連 した諸研究をご紹介致します.

2.放 射性廃 棄物 とその処分

原子力の利用によって発生する放射性廃棄物 には,大

きく分けて低レベル放射性廃棄物 と高レベル放射性廃棄

物があります.我 が国では,こ のうち低レベル放射性廃

棄物を,原 子炉の運転ならびに廃止措置に伴って発生す

る 「原子力発電所等廃棄物」,ウ ランの取 り扱 いに伴 っ

て発生する 「ウラン廃棄物」,再 処理工場等で発生する

超ウラン元素(TRU)を 含む 「TRU廃 棄物」,さ らに

研究施設から発生する 「研究所廃棄物」に分類 していま

す.こ れらの放射性廃棄物の処分方法については現在検

討を進めているところですが,原 子力発電所等廃棄物の
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うち放射能レベルが比較的低 く,ま たその半減期が比較

的短い廃棄物は,す でに青森県六 ヶ所村の埋設施設 にコ

ンクリー トピッ ト処分されています.な お,こ の埋設施

設では遮水を目的としてベントナイト混合土がコンクリー

トピットの上面と側面の周囲に締め固められることになっ

ていますが,そ の詳細はここでは割愛させて頂 きます.

関心のある方は,日 本原燃株式会社のホームページ等を

ご覧下さい.
一方,高 レベル放射性廃棄物 とは,原 子力発電所で用

いた燃料を再処理工場において化学処理 して,再 び燃料

として用いることので きるプル トニウム と未燃焼のウラ

ンとを取 り出した後 に残る廃液です.核 分裂で生じた高

いレベルの放射能 を持っていることから,こ の呼び名が

あります.我 が国ではこの廃液 をガラスと混ぜて溶融し

たのち固めた,ガ ラス固化体にして安定化を図っていま

す.一 方,再 処理 を行わないことにしている国では,使

用済みの燃料そのものを高レベル放射性廃棄物 と呼ぶ場

合があります.図1に ガラス固化体1本 あたりの放射能

レベルの経時変化 を示 します(核 燃料サイクル開発機構,

1999a).高 レベル放射性廃棄物 には,90Sr,137Csと いっ

た寿命(半 減期)の 比較的短い放射性核種 の他,99Tc

や237Npと いった比較的長い寿命の放射性核種が含まれ

ています.従 って,図1か らもわかるように,高 レベル

放射性廃棄物は最初の1000年 ほどは比較的短い寿命の核

分裂生成物に起因する極めて高い放射能を有 します.し

かし,そ の1000年 をすぎると,短 い寿命の核分裂生成物

のほとんどは消えてしまうため,放 射能は最初の約1万

分の1ま で低下 し,そ れ以降の放射能は超ウラン元素 と

長寿命の核分裂生成物の崩壊に従 ってゆっ くりと減少す

ることとなります(毒 性的には1万 年ほどでウラン鉱石

由元舞に鋤
-賃量槙のうしうに

示したかっこ内の紀号ACは
アクキニF膿櫨。Fは 雛分発
生属犠APは 亀細化生虞織登
儀す.

図1ガ ラス固化体の放射能の経時変化(核 燃料サイクル開
発機構,1999a)

と同等 になります).そ こで,高 レベル放射性廃棄物に

っいては,ま ず,放 射能レベルの高い最初の千年間は,

廃棄物を我々の生活圏か ら確実に隔離し,ま たその後 も

超長時間スケールで安全性 を確保することとしています.

実際には,人 間による監視が千年か ら数万年 という単位

の時間スケールで確実に継続 されることを保証すること

は難しいので,監 視やモニタ リングに依存 しないで長期

の安全性を確保できる手法が望まれます.さ らに,処 分

方法を決定する上で,子 孫 に負担をかけるべきではない

との考 え(「高 レベル放射性廃棄物 を発生 させた世代,

つまり原子力発電による恩恵を受けた世代がその対策を

講ずるべ きであり,ま たその対策は将来の世代の努力に

頼って初めて長期の安全性が確保できるという性質のも

のではない[1989年 国際原子力機関報告書]」)も 考慮す

る必要があ ります.ち なみに,100万kW級 の原子力発

電所を1年 間運転すると約30ト ンの使用済み燃料が発生

し,こ れを再処理 した場合,約0.9ト ンの核分裂生成物

と少量の超 ウラン元素が高 レベル放射性廃棄物 となりま

す.ま た,こ れをガラス固化す る とその量 は約3m3

(約30本)と な ります.高 レベル放射性廃棄物の発生量が

極めて少量であることは,多 少のコストをかけても安全 ・

確実に処分することを可能 にしています.こ のように,

我々は高 レベル放射性廃棄物の特性や発生量 を把握 した

上で,そ の対策に必要なコス トや時間,さ らに責任の所在

も含めて,最 適な処分方法を選定する必要があるわけです.

高レベル放射性廃棄物の処分方法として,現 在まで様々

な手法が世界各国で検討 されてきました.そ の中には,

廃棄物を南極地域の大陸氷塊中に置 くことを考えた氷床

処分,あ るいは廃棄物をロケッ トに積んで打ち上げる宇

宙処分などのユニークなアイディアもありましたが,最

終的に各国 とも地層処分がもっとも実現性の高い合理的

な手法であるとの結論に至 っています.我 が国において

も,昭 和62年 の原子力開発利用長期計画において,「高

レベル放射性廃棄物は安定な形態に固化 し,30～50年 間

程度冷却のための貯蔵を行い,そ の後地下数百メー トル

より深い地層中に処分(地 層処分)す る」 との基本的な方

針が示されています.ま た,平 成6年 の 「原子力の研究,

開発及び利用に関する長期計画」では,2000年 を目安に

処分事業の実施主体の設立 を図 り,2030年 代か ら遅 くと

も2040年代半ばまでに処分場の操業を目途 とすることな

どが示 され,こ れに基づき,2000年 には 「特定放射性廃

棄物の最終処分に関する法律」が公布され,処 分の実施主

体として 「原子力発電環境整備機構」が設立されています.

3.地 層処分 システム とベ ン トナイ ト緩衝材の役割

図2お よび図3に,我 が国の地層処分の概念図を示し

ます(核 燃料サイクル開発機構,1999a).地 層処分の

方法は,国 によって多少の違いがありますが,我 が国で

はスイスと同様に,ガ ラス固化した廃棄物をオーバーパッ

クと呼ばれ る金属製容器に入れ,地 下数百メー トルより
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図2地 層 処 分 施設 の 基本 概 念(核 燃料 サ イクル開発機構,

1999a)

図3地 層 処 分 にお ける人 工 バ リアの概 念(核 燃料 サ イクル

開発機構,1999a)

深い安定な地層中に埋設することになっています.そ の

際,オ ーバーパックと岩体の隙間を緩衝材によって充填

します.こ の処分システムでは,オ ーバーパックが人工

的なバ リアの一つ として地下水のガラス固化体への接触

を抑制 し,そ の健全性が維持されている期間の放射性核

種の溶解 を確実に阻止 します.ま た,放 射性廃棄物その

ものであるガラス固化体は,ガ ラスが化学的に安定で水

に対する耐浸出性が高いことか ら,地 下水が接する状態

になっても,放 射性核種の溶出を抑制 します.

さらに,こ の処分システムでは,緩 衝材 に多 くの機能

が期待されています.ま ず,そ の一つが,そ の名の示す

とおり,緩 衝機能です.地 下の処分場では,岩 体からオー

バーパ ックに機械的応力が加 えられ,そ れによってオー

バーパ ックおよびその内部のガラス固化体が早期に破損

する恐れがあ ります.ま た,地 下水などの浸入に伴って

化学的雰囲気が大きく変化する可能性 もあ ります.従 っ

て,緩 衝材 にはそうした変化を緩和する機械的および化

学的緩衝機能が要求され ます.次 に,バ リア機能も求め

られ ます.こ れは,緩 衝材が低透水性を有 していれば,

岩体からオーバーパックへの地下水の浸入 を抑制でき,

オーバーパ ックと地下水の接触およびそれに伴うオーバー

パックの腐食反応を出来る限 り遅延させ,結 果的にオー

バーパ ックの寿命を引き延 ばすことがで きるためです.

また,緩 衝材が放射性核種 に対 して高い収着性を有して

いれば,オ ーバーパ ックがそのバ リア機能を喪失 した後

の,ガ ラス固化体から溶出した放射性核種の岩体への移

行 を遅延させることができます.こ れ と同様に,緩 衝材

がコロイ ドの移行 を止めることができれば,ガ ラス固化

体から溶出 した放射性核種のうち,コ ロイドとなった成

分の移行を止めることもできます.緩 衝材に求められる

機能はこれだけではあ りません.ガ ラス固化体はその内

部で放射性核種が崩壊するため発熱体 となっています.

この熱を周囲の岩体 に逃がすために,緩 衝材は十分な熱

伝導性 を有 している必要があります.ま た,緩 衝材は膨

潤性であり,岩 体の細かな亀裂などを自然に埋めて くれ

る性質(自 己シール性)を 有 していることが望 まれます.

そして,以 上の性能が,比 較的温度が高 く(最 大で約95

℃ まで上昇),放 射線 に曝される地下の環境下で,超 長

期間にわたって保たれる必要があります.当 然,入 手 し

やす く,加 工 し易 く,取 り扱いやすい,低 コス トな材料

が求められます.

こうした様々な要求に対 し見事に応えて くれそうな材

料が圧縮 したベ ントナイ トです.圧 縮 したベン トナイ ト

は,そ の主たる構成鉱物であるモ ンモ リロナイ トの働 き

により,低 い透水性 と陽イオンの放射性核種に対する高

い収着能 を有 しており,ま た,地 下水を吸収すると膨潤

し,割 れ目や孔の中に塑性流動 してい くこと,砂 などの

混合物 を添加することにより好ましい熱伝導性 を示すこ

となど,緩 衝材に要求 される諸条件 を見事にクリアでき

ます.さ らに,ベ ン トナイ トが天然 に存在する材料であ

り,地 下のある特定の環境下で安定 に存在 していた実績

があることなども,地 層処分 に用いる材料 として好都合

と言えます.な お,地 層処分では,放 射性廃棄物の埋設

後に行われる処分坑道の埋め戻 しにも,砂 などと混合 し

て,ベ ントナイ トを用いることが考 えられています.

4.ベ ン トナイ ト緩衝材の性能評価研 究

上述のように,高 レベル放射性廃棄物の地層処分にお

いて,ベ ントナイ ト緩衝材は大きな役割 を担っています.

従って,地 層処分システムの安全性を検討する上で,処

分環境下におけるベン トナイ ト緩衝材の性能 を評価する

ことが不可欠となっています.ま た,実 際に処分場を建

設 し,放 射性廃棄物を埋設する上での施工性 も検討する

必要があります.こ うした要請 に対 して,現 在 まで多 く

の研究 ・開発が精力的に行われ,デ ータの蓄積が図られ

て きました.限 られた誌面内でそれ らのすべてをご紹介

することは困難です し,ま た他分野での研究 と重複して

いる部分 もあ りますので,こ こでは地層処分に特徴的な

研究の一端 をご紹介することとします.

4.1.処 分環境下における圧縮ベン トナイ トの諸特性

放射性廃棄物の地層処分で特徴的なのは,ベ ン トナイ

トのおかれ る特殊 な環境です.す でに述べたように,処

分場は地下数百 メー トル より深い地層中に位置 し,周 り
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の岩体から高い応力 を受けます.従 って,ベ ントナイ ト

の圧縮度 もケイ砂 を30%ほ ど混ぜた状態の乾燥密度で

1.6Mgm」3前 後 と高 くなってい ます.ベ ントナイ トに

浸入する地下水の化学組成 も多様 です.我 が国では現段

階で処分場位置が定 まっていませんので,降 水系と呼ば

れ る比較的塩濃度の低い地下水か ら,海 水系と呼ばれる

海水を起源 とした塩濃度の高い地下水 までを想定しなく

てはな りません.ま た,温 度 も大 きく変わります.地 熱

(45℃程度)と ガラス固化体からの熱で,緩 衝材の温度

は処分後10年 ほどで最大95℃程度(オ ーバーパックとの

接触部分)ま で上昇するとされます.こ れ は10年後以降

は徐々に低下しますが,緩 衝材 と岩体の温度差が消える

には1000年 ほどの期間が必要 との予測がなされてお り,

その間,緩 衝材の内側 と外側では温度勾配が持続 します.

従 って,ベ ン トナイ ト緩衝材の基本性能 として,膨 潤特

性,透 水性,力 学特性,熱 伝導性 などのデータを求める

際 には,圧 縮度(乾 燥密度),ケ イ砂混合率,温 度,含

水率,湿 潤する溶液(地 下水)組 成などのパラメータを,

幅広 くとる必要があ ります.ま た,当 然,こ れらのパラ

メータはお互いに関連し合ってい ますので,そ れぞれの

データを詳しく分析 して,相 互作用の影響 を評価した上

で,地 下処分環境での諸現象を理解 しなくてはなりません.

図4は,点 熱源法 によるベ ン トナイ ト試料の熱伝導率

の測定例です(Ould-Lahoucine et aL, 2002).密 度およ

び含水状態を変えた試料中に,図 に示すように微小のサー

ミスタを埋め込み,サ ーミスタに電流を流 した際の電圧

図4ベ ン トナ イ ト試 料 の 熱 拡 散 率 測 定 例(Ould-Lahoucine

etaL,2002)

図5釜 石 鉱 山に お ける粘土 充填 ・熱負荷 試験 の概念 図

(核燃料サ イ クル開発機構,1996)

の変化か らサーミスタの温度および発熱量の経時変化を

求め,熱 伝導率を決定 しています.ま た,こ うして得 ら

れた実験結果から,ベ ン トナイ ト緩衝材の伝熱モデルの

検討がなされています(坂 下 ら,1998).
一方,図5は,釜 石鉱山の坑道を利用して行った,粘

土充填 ・熱負荷試験の概念図です.現 場 にて実際にベ ン

トナイ ト緩衝材をヒータによって加熱 した際の,温 度,

水分分布,応 力状態 などのデー タが報告 されてい ます

(核燃料サイクル開発機構,1996).ま た,こ のような

データに基づいた,コ ンピュータシミュレーションも行

われ,諸 現象の理解が進められています.

4.2.ベ ン トナイ ト緩衝材中の放射性核種の移行挙動

ベン トナイ ト緩衝材中の放射性核種の移行挙動に関す

る研究 も,地 層処分の安全性を評価する上で不可欠なも

のです.こ こでの特徴 は,着 目しているのが高圧縮で温

度 も比較的高い地層処分特有の環境条件下での挙動であ

り,ま た移行す る物質の中 に,TcやAm,Npな どの

原子力以外の分野では極めてマイナーな元素が含 まれて

いることです.な お,圧 縮ベン トナイ トは透水性が極め

て低いので,そ こでの放射性核種の移行挙動に密接に関

連 しているのは,放 射性核種のベ ントナイ トへの収着 と

ベ ン トナイ ト中での拡散 とされています.一 方,地 下の

環境下では,放 射性核種の化学形態は必ず しも一つとは

限 りません.従 って,こ こでは,問 題 となる放射性核種

の化学形態毎にそれらのデータを丹念に収集する必要が

あります.

収着係数は主にバ ッチ法 と呼ばれ る実験で決定されま

す.こ れは放射性核種 を含む溶液中にベン トナイ トを入

れて収着平衡を達成 させ,そ の後固液 を分離 して液相中

の放射性核種の量 を測定 し,液 相から固相への放射性核

種の移行量か ら値を求めるものです.収 着係数の値が高

ければ高いほど,放 射性核種はベン トナイ ト緩衝材に ト

ラップされて,周 りの岩体への移行速度が遅 くなります.

ですから,こ の値は高い方が望 ましいことになります.
一方で

,こ の値は浸潤している地下水の組成(特 にpH

や塩濃度),固 液比(圧 縮度)に 強 く依存 していること

が知 られています.表1に,安 全評価の際に用いられる

各放射性核種の収着係数の例を示 します(核 燃料サイク

ル開発機構,1999b).同 じ条件でも,核 種 によって何

桁 も値が異なることがわか ります.図6は,懸 濁させた

モンモ リロナイ トに対するNpの 収着係数のpH依 存性

を調べた例です(Kozai et al,1993).こ の図から明ら

かなように,Npの 収着係数はpHに よって大きく異なっ

ています.特 に,こ の研究では,Npが 高pH領 域だけ

でな く極めて低いpH領 域 においても高い収着係数を示

すユニークな現象が見出されています.

ところで,地 層処分で収着係数を考 える際に大 きな問

題になるのが固液比です.地 層処分で評価が求められて

いる条件では固液比が極めて高 く,こ の状態で固液 を分

離することは実質上不可能です.こ のため,固 液分離が
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表1ベ ン トナ イ トへの収 着 係数 の-例(核 燃料サ イクル開

発 機構,1999b)

図6Na型 モ ンモ リロナ イ トに対 す るNp(V)の 収着係 数 の

pHと の関係(KozaietaL,1993)

可能な条件下でバッチ実験を行い,そ の結果から参考値

を推定する場合があ ります.た だし,こ うして求めた参

考値は,後 に述べる拡散実験で求めた値 と必ずしも一致

しません.

ベン トナイ ト中の拡散挙動 は,見 かけの拡散係数 と実

効拡散係数の2つ で示され ます.両 者の最 も大きな違い

は,見 かけの拡散係数が収着による遅延の影響を含んで

いる点です.こ れらは,主 としてin-diffusion法 やスルー

法によって実験的に決定 され ます.

前者のin-diffusion法 は非定常の拡散実験法の一つで

あ り,ベ ン トナイ ト試料中に微量の放射性核種を導入 し

た後,所 定時間拡散 させ,そ の際の放射性核種の濃度分

布から見かけの拡散係数を決定する方法です.図7に 実

験 に用いるセルの一例 を示します.こ の手法は,実 験が

比較的容易で再現性の高い結果を得ることがで きます.

また,微 量の トレーサーで実験が可能なことか ら,実 際

の処分環境と同じ条件下での拡散現象を模擬できるメリッ

トがあります.し かし,こ の手法で得られるのは見かけ

の拡散係数のみであり,拡 散現象そのものを直接反映 し

た値ではありません.

これに対 して,ス ルー法では,実 効拡散係数を直接求

めることがで きます.図8に スルー法で用いるセルの一

例 を示します.こ の方法では,片 側のタンクか らベン ト

ナイ ト試料 を通 じてもう一方のタンクヘ トレーサーを濃

度勾配によって透過 ・拡散 させ,そ の際の トレーサーの

累積透過量の経時変化から実効拡散係数を,ま た試料中

の放射性核種 の遅延に関する情報から収着係数を決定す

ることができます.た だし,ス ルー法では,用 いる放射

図7In-diffusion用 の 拡 散 セ ル 例

図8ス ルー法用の拡散セル例
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図9主 な放射性 核 種の ベ ン トナイ ト中 の実効 拡散 係数 の乾

燥 密度 依存性(Sato, 1998)

性核種の濃度をある程度高 く設定する必要があり,ま た
一般 に実験に要する時間が長期化する傾向にあります.

図9に,主 な放射性核種のベントナイ ト中の実効拡散係

数の乾燥密度依存性 を示 します(Sato,1998).収 着係

数 と同様に,実 効拡散係数も核種 によってその値に何桁

もの差があることがわかります.ま た,乾 燥密度依存性

も核種 によって傾向に違いが見られます.こ うした違い

が どこか ら生 じるのかについては,圧 縮 したベン トナイ

トの微細構造 との関連も含めて,現 在 も議論が行われて

いるところです.

4.3.オ ーバーパ ックとの相互作用

地層処分特有の問題の一つとして,ベ ン トナイトとオー

バーパ ックとの相互作用が挙げられます.地 層処分のシ

ナ リオでは,処 分後 しばらくするとオーバーパ ックは地

下水 と接触 し,徐 々に腐食します.こ の際,オ ーバーパッ

クとベ ン トナイ ト緩衝材の界面に,腐 食生成物 として鉄

の水酸化物あるいは酸化物が生 じることとな ります.こ

の腐食反応は体積増を伴いますので,そ の結果応力が発

生 し,オ ーバーパ ックの健全性に悪影響 を及ぼす可能性

があります.オ ーバーパックは,そ の封 じ込 め機能を処

分後300年 ～1000年 ほど維持しなくてはなりませんので,

地層処分の安全評価では,ベ ントナイ ト中の腐食速度だ

けでな く,こ うした腐食反応に伴 う応力増加 に関連す る

現象 も考慮しておく必要があります.

鉄腐食生成物の発生とは別に,オ ーバーパ ックの腐食

は,カ ソー ド反応による水素ガスの発生 も伴 います.腐

食速度が比較的遅い場合には,こ の水素ガスはベ ントナ

イ ト緩衝材中を地下水に溶存 した状態で拡散 して周 りの

地層中へ放出され ます.し かし,水 素ガス発生量が拡散

で放出される量を超 えるようです と,水 素ガスは鉄腐食

生成物 と同じようにオーバーパックとベ ントナイ ト緩衝

材の界面に徐々に蓄積 し・高圧化します.そ して最終的

にはベン トナイ ト緩衝材中の空隙部分のゲルを押しのけ

て,微 小なガス道を形成 して外部に吹き出す現象(キ ャ

ピラリーブレイクスルー現象)を 引き起す可能性があり

ます.こ のガスの放出はせっか くベン トナイ ト中に閉 じ

こめていた放射性核種を一緒 に放出させる恐れがありま

す.ま た,こ の時のガス道が,ベ ン トナイ トの有する自

己シール性 によっても即座 に塞 ぐことができずに残った

ままになると,そ こが放射性核種の逃げ道になってしま

います.従 って,水 素ガスの発生 とその移行に関連 した

諸現象の解明も地層処分研究では重要な研究の一つになっ

ています.図10は,ベ ントナイ ト緩衝材中のガスの拡散

係数を求める実験例です(Higashihara et al.,2001).

この実験では,ガ ス(こ こではヘ リウムガス)を 溶存さ

せた水(地 下水)と ベン トナイ トをフィルターを介 して接

触させ,所 定時間後のベ ントナイト中のガスの濃度分布

から,ベ ン トナイ ト中のガスの見かけの拡散係数を求め

ています.一 方,ガ ス透過の実験 も図11に 示 した装置

を用いて行 われてい ます(核 燃料サイクル開発機構,

2003).こ の実験装置では,ヘ リウムガスを35MPaま

で加圧 して,流 量制御あるいは圧力制御の下でのベン ト

ナイ ト中のガスの移行挙動 を調べることができます.

現在 までの評価では,「腐食速度 と溶存水素ガスの拡

散速度のバランスにより,水 素がガス相 として蓄積する

潜在的な可能性がある」 とされています(核 燃料サイク

図10ベ ン トナ イ ト緩衝 材 中の ガスの拡 散係 数 を求 め る実験

例(Higashihara et al, 2001)

図11ガ ス移 行試験装置 の写真(核燃料サイクル開発機構,2003)
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ル 開 発 機 構,1999b).し か し,そ の 一 方 で,水 素 ガ ス

の蓄 積 が オ ー バ ー パ ッ クの 腐 食 反 応 を抑 制 す る方 向 に働

く とされ る こ と,ガ ス 道 が ベ ン トナ イ トの優 れ た 自己 シー

ル性 に よ って 修 復 さ れ る との 実 験 結 果 が 示 され て い る こ

とな どか ら,そ の 安 全 性 に 及 ぼ す 影 響 は小 さ い と考 え ら

れ て い ます.い ず れ に せ よ,こ れ らの現 象 に対 して は,

よ り信 頼 性 の 高 い デ ー タ と解析 モ デ ル に よ って,よ り確

実 な評 価 を行 う こ とが 求 め られ て い ます.

4.4.ベ ン トナ イ ト中 の コ ロ イ ドの挙 動

ベ ン トナ イ ト中 の コ ロイ ドの 移 行 も,放 射 性 廃 棄 物 の

地 層 処 分 にお いて 関 心 の 高 い 問 題 で す.地 層 処 分 環 境 で

は,ガ ラ ス固 化 体 か ら溶 出 した 放 射 性 核 種 の す べ て が 必

ず し もイ オ ンの 形 態 を とっ て い るわ け で は あ りませ ん.

そ の一 部 は,放 射 性 核 種 自 身 が コ ロ イ ドの状 態 にな っ て

お り(真 性 コ ロ イ ド),ま た 一 部 は地 下 処 分 環 境 に存 在

す る コ ロ イ ドに付 着 して,あ た か もコ ロ イ ドの よ う に振

る舞 う(擬 似 コ ロ イ ド)可 能 性 が あ ります.従 っ て,も し,

コ ロ イ ドが ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 中 を比 較 的 早 く移 行 す る

な ら,そ の 分 ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 の バ リア性 能 が 低 下 す

る こ と とな り ます.ま た,逆 に,ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 が,

コ ロ イ ドの移 行 を効 果 的 に抑 制 す る な らば,バ リア性 能

の 向 上 が期 待 され ます.こ の た め,地 層 処 分 で は この 様

なベ ン トナ イ ト緩 衝 材 中 の コ ロ イ ド透 過 の影 響 を評 価 す

る必 要 が あ ります.ご 存 じの よ う に,コ ロ イ ドは とて も

扱 い に くい研 究対 象 で す.し か し,例 え ば,分 散 剤 を加

え る こ と に よ りコ ロ イ ドを安 定 させ る こ とで 実験 を行 う

こ とが で き ます.図12は 安 定 化 させ た 金 コ ロイ ドを 用 い

•Z: Colloid was filtered.

•~: Colloid was not filtered.

図12ベ ン トナイ ト緩 衝材 中 の コ ロイ ド透 過特 性(黒 澤 ら,

2002a)

SE image mapping of Au

図13金 コ ロ イ ド透 過 実 験 後 の ベ ン トナ イ ト断 面 のEPMA

観 察 結 果(Kurosawa et al.,1997)

て行 っ た,ケ イ 砂 混 合 ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 中 の コ ロイ ド

移 行 実 験 の 結 果 で す(黒 澤 ら,2002a).緩 衝 材 中 に ベ

ン トナ イ トが実 質0.8Mgm-3以 上 の 密 度 で含 有 され

る場 合,金 コロ イ ドは緩 衝 材 中 を透 過 で き な い こ とが わ

か ります.こ の こ と は,コ ロ イ ド透 過 実 験 後 のベ ン トナ

イ ト中 の 金 コ ロ イ ドの 分 布 をEPMAを 用 い て 調 べ た結

果(図13,Kurosawaetal.,1997)か ら も明 らか で す.

ベ ン トナ イ ト内部 へ の金 コ ロ イ ドの浸 入 は認 め られ ず,

金 コロ イ ドはベ ン トナ イ ト表 面 で見事 に ろ過 され て い ます.

4.5.ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 の 施 工 性

地 層 処 分 を実 際 に行 う上 で,当 然 の こ とな が ら,施 工

性 が 問題 に な り ます.例 え ば,あ る モ デ ル ケ ー ス で は,

処 分 孔 の サ イ ズ は,直 径820mm,高 さ1730mm(竪 置

き の 場 合-横 置 き で も サ イ ズ は 同 じで,幅 が1730mm

とな る)で あ り,オ ー バ ー パ ッ ク の サ イ ズ は 直 径440

mm,高 さ1350mmと さ れ て い ま す.ま た,ベ ン トナ

イ ト緩 衝 材 は,Na型 ベ ン トナ イ ト70%と ケ イ 砂30%の

混 合 物 で,そ の乾 燥 密 度 は1.6Mgm一3と 設 定 され て い

ます.つ ま り,オ ー バ ー パ ッ ク を地 下 の岩 体 に開 け られ

た 孔 の 中 に納 め る と同時 に,オ ー バ ー パ ッ ク と岩 体 の間

の 隙 間 を均 一 に埋 め る よ う にベ ン トナ イ トを高 圧 縮 で詰

め込 む 必 要 が あ り ます.こ の 時,オ ーバ ー パ ッ ク表 面 の

放 射 線 量(表 面 線 量 等 量 率)は,数mSv/hと か な り高

い こ とか ら,坑 道 内の 作 業 は遠 隔操 作 が 中 心 に な ります.

従 っ て,現 場 に お い てベ ン トナ イ トの締 め 固 めが 可 能 か

否 か,あ る い は別 の場 所 で ベ ン トナ イ トをブ ロ ック状 ま

た は一 体 型 に成 型 して処 分 場 に持 ち込 ん だ 方 が よい のか,

これ ら は施 工 上 の検 討 課 題 の 一 つ に な っ て い ます.図14

は,冷 間 等 方 プ レ ス(CIP)法 に よ っ て 一 体 型 に成 型 した

ベ ン トナ イ ト緩 衝 材 の 写 真 で す(Awano et al.,2001) .一

般 に 同 法 は,形 状 が複 雑 で あ って も均 質 で 高 密 度 の成 型

が 可 能 な 手 法 と され て い ます が,果 た して ベ ン トナ イ ト

試 料 に対 し て は ど うな の か,実 ス ケ ー ル に 近 い 条 件(試

験 体 外 径:1.16[m],高 さ:1.6[m],肉 厚:0.28[m])で

試 験 を 行 い,そ の 品 質 保 証 を 含 め た 詳 細 な 検 討 が 行 わ
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図14冷 間 等方 プ レス(CIP)法 に よって成 型 した「体 型ベ

ン トナイ ト緩衝 材(A wano et al.,2001)

図15真 空吸 着方 式 に よるペ ン トナ イ ト成型 体 の竪置 き定置

試験 装置(A wano et al.,2001)

(1)小型要素試験 装置(20%ス ケール)

(2)大型要素試験 装置(70%ス ケール)

(3)定置実証試験装置,(4)a-d緩 衝 材試験体定置動作

れています.ま た,出 来上がった成型体の運搬 ・定置方

法についても,図15に 示 した,ベ ントナイ ト成型体 を真

空で吸い上げて移動させる装置 を開発し,そ の実証試験

が行われています(A wano et al,2001).こ のように,

現在 も,地 層処分の実施に向けた研究開発が進められて

います.

5.今 後の研究課題

放射性廃棄物の地層処分の実施 に向けて,現 在 まで多

くの研究 ・開発が精力的になされてきました.こ のうち,

ベン トナイ ト緩衝材に関 しても,そ の性能の評価に必要

な多 くのパラメータが求められ,そ れ らは工学的には十

分な レベルに達 しつつあると言えます.し かし,そ の一

方で,サ イエンス としては,地 下深部環境 におけるベン

トナイ トの挙動にはまだまだ未知の部分が多 く,研 究の

余地が残 されています.

例 え ば,ベ ン トナ イ トの 内 部 微 細 構 造 もそ の 一 つで す.

ベ ン トナ イ ト試 料 が 高圧 縮 され る と,主 た る鉱 物 で あ る

モ ンモ リロ ナ イ トと随 伴 鉱 物 粒 子 の 間 にあ る隙 間(空 隙)

は 当 然 狭 ま り ます.ま た,ベ ン トナ イ ト試 料 が,地 下 水

で飽 和(膨 潤)す る と,そ の 空 隙 部 分 はゲ ル 化 した モ ン

モ リロ ナ イ トで 満 た され る と考 え られ て い ます.そ れ で

は,こ う し た変 化 が,拡 散 係 数 や 透 水 係 数 に どの よ うな

影 響 を及 ぼ す の で し ょ うか.そ もそ も,放 射 性 核 種 や 地

下 水 は,ベ ン トナ イ トの どの 部 分 を主 に移 行 して い るの

で し ょうか.ま た,放 射 性 核 種 は モ ンモ リロ ナ イ トの ど

の 部 分 に どの よ うな形 で 収 着 して い るの で し ょ うか.残

念 な こ とに,こ う した諸 現 象 の科 学 的 な理 解 は未 だ十 分

で はあ りませ ん.

しか し,近 年 の観 察.分 析 機 器 の 発 展 に よ り,ベ ン ト

ナ イ トの 微 細 構 造 や収 着 現 象 に関 して,新 た な知 見 が 得

られ つ つ あ り ます.含 水 した ベ ン トナ イ ト試 料 表 面 の そ

の 場 観 察 がESEM(Environmental SEM,環 境 制 御 型

走 査 電 子 顕 微 鏡)に よ っ て行 わ れ(Baker et aL,1995),

また,数 ミク ロ ン とい う高 い空 間 分 解 能 を有 す るX線 マ

イ ク ロCT装 置 に よ って,圧 縮 ・含 水 状 態 の ベ ン トナ イ

トの 断 層 写 真 が 撮 影 され て い ます(Kozaki et al:,2001).

収 着 現 象 に関 して も,陽 イオ ン加 速 器 を用 い た マ イ ク ロ

PIXE(Particle Induced X「ray Emission,粒 子 線 励 起

X線)分 析 法 に よ っ て,元 素 の鉱 物 へ の収 着 に お け る

選 択 性 が 調 べ られ て お り(Ohnuki et al,2001),モ ンモ

リ ロナ イ トな どへ の応 用 が 期 待 さ れ て い ます.ま た,シ

ン ク ロ ト ロ ン 放 射 光 を 用 い たEXAFS (ExtendedX-

ray Absorption Fine Structure,広 域X線 吸収 微 細 構 造)

で は,モ ン モ リ ロナ イ ト表 面 の イ オ ンの 収 着 状 態 に 関 す

る情 報 が 集 め ら れ,分 子 動 力 学 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 法

(MD法)に よ る解 析 と組 み 合 わ せ た検 討 が 行 わ れ て い ま

す(Nakano,2003).な お,こ う した コ ン ピ ュ ー タ を 用

い た解 析 は近 年 め ざ ま し く進 展 して お り,収 着 現 象 だ け

で はな く,ベ ン トナ イ ト中 の 核 種 移 行 挙 動 の 解 析 な どに

も適 用 され て い ます.例 え ば,MD法 に よ って モ ンモ リ

ロ ナ イ トの 層 間 や表 面 付 近 の 水 分 子 や イ オ ンの 動 きを ナ

ノオ ー ダー で解 析 し,さ ら に そ れ を マ ク ロな 動 きに まで

展 開 した 計 算 結 果(Ichikawa et al.,1999;鈴 木 ら,2001)

な ど,興 味 深 い研 究 成 果 が 次 々 に報 告 され て い ます.こ

れ ら は,地 層 処 分 環 境 下 で の ベ ン トナ イ トの 挙 動 に 関 す

る科 学 的 な理 解 に今後 大 い に役 立 つ もの と考 え られ,益 々

の 進 展 が 期 待 さ れ ます.

一 方
,研 究 と して は ほ とん ど未 着 手 で,こ れ か らの 展

開 が待 た れ る課 題 もあ ります.例 え ば,ベ ン トナ イ トの

超 長期 間 の 安 定 性 に 関 す る研 究 が そ れ で す.一 時,ベ ン

トナ イ トの 主 た る構 成 鉱 物 で あ る モ ンモ リロ ナ イ トの地

下 環境 中 で の イ ライ ト化 が 懸 念 され ま した が,現 在 で は

そ の 可 能 性 は ほ とん ど否 定 さ れ,代 わ って,処 分 場 で 大

量 に用 い られ るセ メ ン ト材 料 が長 期 間 の あい だ に徐 々 に

地 下 水 に溶 出 し,そ の 周 りのベ ン トナ イ トが 高 ア ル カ リ

環 境 に さ ら され る問 題(Sato et al.,2001;Kurosawa et
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al.,2002b)や,ま たオーバーパ ックの腐食によって鉄イ

オンが供給 されてベン トナイ トが鉄型化(交 換性陽イオ

ンのNa+がFe2+に 置 き換わる)す る問題(Kozai et

al.,2001)の 重要性が指摘 されています.ま た,微 生物

の関与 もこれから明 らかにしていかなければならない課

題 として挙げられています.こ れは,バ クテリアなどの

微生物の一部が,そ の生物活動によって(あ るいは生物

活動が停止 した後で も),そ の個体 に重金属元素 などを

収着する可能性があること,ま た微生物活動に伴 う化学

的雰囲気の変化によって,ベ ン トナイ トの溶解反応など,

地層処分環境においても未知の反応が促進される可能性

があるためです.幸 いなことに,地 層処分の実施までに

はまだしばらくの時間的猶予があります.我 々は,こ の

時間を有効に利用して,こ うした未解明な問題の理解 を

進める必要があ ります.そ の際,粘 土科学はもちろんの

こと,他 の様々な観点から,幅 広い検討 を進める必要が

あると考えられます.

6.ま とめ

本稿では,高 レベル放射性廃棄物 とその処分法である

地層処分について簡単に記述するとともに,そ の地層処

分 システムにおけるベン トナイ ト緩衝材の役割およびそ

れに関連 した研究 ・開発の幾つかの例 をご紹介しました.

地層処分は大 きな国家的プロジェク トであ り,そ の中で

進 められている研究.開 発はベ ントナイ トに関連 した も

のだけでも多岐 にわたっています.限 られた誌面の中で,

それらのすべてをご紹介することができませんでした こ

とをお詫び致 します.ご 紹介ができませんでした内容 な

らびに御説明が不足しました点 につきましては,参 考文

献やホームページなどを参照頂ければと願 っております.

なお,本 稿をまとめるにあたって,鹿 児島大学 ・河野

元治先生より多大なご助力を賜 りました.ま た,核 燃料

サイクル開発機構 ・佐藤治夫博士,三 菱マテリアル(株).

黒澤進氏,産 業技術総合研究所深部地質研究センター.

鈴木覚博士,日 本原子力研究所東海研究所 ・香西直文博

士,北 海道大学大学院工学研究科 ・坂下弘人先生 より,

資料のご提供ならびに貴重なご助言を賜 りました.核 燃

料サイクル開発機構様,石 川島播磨重工業様 よりは,資

料の提供を頂きました.こ の場 をお借 りしまして,厚 く

御礼申し上げます.
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