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    学位論文題名

Migration of Radionuclides and Characteristics of Water

    in Bentonite Buffer rvIaterial forGe010gicDisposal

（地層処分におけるベントナイト緩衝材中の核種移行と

    水の特性に関する研究）

学位論文内容の要旨

地層処分および超ウラン元素CflUりを含む廃棄物処分の長期安全性評価の信頼性を向上する観点か

ら、人工バリア、特に圧縮ベントナイト緩衝材による核種開じ込めt生能を明らかにすることが重要で

ある。；本論文では圧縮ベントナイトに電：気化学釣手法を遺凋し、杉種の移行挙動について検討した。

また、ベントナイト間隙水中の放射性核種の化学形に対する地球化学的計算コード適用の妥当性につ

いても検討を加えた。

  多くの核分裂生成形サや一部のTRU元素を含む高レベ´レ放射性廃液はガラス固化され、金属製オーバ

リヾック、ベントナイト緩衝材から構成される人工バリアとともに深地層に処分される。オーバーノヾ

ックの腐食に伴い、ガラス固fb体から溶出した核種は地下水を移行媒体として最終的に生物圏ヘ到達

すると考えられる。緩衝材である圧縮ベントナイトは極めて低い透水性と高い核種収着陸を有してい

る。このため、核種移行過程は拡散支配であり移行挙動の長期予測に適した材料である。このベント

ナ イト中 における 楜郵囀行挙動の解t卿ま刈敢吩およびTRU廃剰微りゅ長期安全隅平価a言頼

性向上に欠かせない。

  ペントナイト中における放射r生t蕚種の移行媒体として、間隙水とともに表面水や眉間水についても

検討されている。核種の移行過腥を明らかにするために多くの研究者によって収着夷験や拡散実験が

行われてきた。実験的に得られた分酉酳磯賊地讃そ係数、拡散の活性化エネルギー等をもとに、拡散挙

動についても考察されてきた。しかしながら、圧縮ベントナイト中での核隠の拡瀞晤鍾肋s十分に解明

されていないのカ銹状である。この理由として、套務撤がバッチ法や見カゝけの拡散係数と実効拡散

係数の預熾に限られていること、移行媒体である間隙水等の水理学的特性や溶液化学が十分に明ら

かになっていないことカs挙げられる。ベントナイト間隙水等に対する熱力学的観点による研究では、

表面水キ掴間水はべントナイトにH連黼負く束縛されていることやその自由度カシルレク水に上ヒベ諷限

されていること、この他の水分子も希薄溶液中のものとは異なりやや束縛されていることカ滞され

ている。ベントナイト間隙水等の中での核腫の移行は核腫の収着特性に依存する。収着特幽よ間隙水

等 のpHや酸 鱗玩電 舷温度、核種馴ヒ学形と密接に関係する。1RU元素やqBの放射出嫻ヨよpH

や炭酸イオン濃度に依存してべントナイトによって遅延されにくい陰イオン種になることが予想され

る。したがって、間隙水等の化学的特r生は核睡の移行挙動に密陵に関係する。廃棄吻に含まれるNp瑠ワ

は曲妨ヰ体であるため放射陸毒陛が高く、その原子価がV価の場ムロヽ化学的条件によってNp02十や
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Np0五XXなどの化 学形をとる。この ためNpは安全ヨ平価 ヒ重要であるとと もに、その移行挙動がベン

トナイト間隙水等の化学的条件によって大きく影響される可制吐がある。

  本研 究では、ベントナイ ト中で核睡と間隙 水等をイオン移動 、電気浸透、分散させるために電位勾

配を与 え、N十や Crといったイオン の移行速度や水の移 流速度、分散係数 、分散バラメータを測定し

た。間 隙水等の移行につい ては溶存ヘリウム をトレーサーとし て用いた。これらのデ一夕をもとに核

種の移 行挙動について検討 した。また、Npのような核種の化学幵劉まこれまでは地球化学計算コードを

用いて 予測されてきたが、 コードの適用に当たってべントナイト聞陽冴くカ晞薄電解質溶液であること

カ槻と されている。したが って杉涌重の移行 糊を解明するに当 たって間涼水に対し てどのモ鍍言1算

コード カ鑓闢できるか明ら かにする必要があ る。そこで同矇の 実験をNpに対しても 行い、Np(V)の吸

着挙動とコードが示すt蛸形の妥当性を検討した。

  ；本論文は5章から構成されており、各章の概要は以下のとおりである。

  第1章の序論に おいて、本研究の 背景と対象であるべ ントナイト緩衝防 について述べるとともに、

本研究の目的を説明した。

  第2章では、圧 縮ベントナイトに おける溶存ヘリウム の移行を検討した 。ヘリウムの拡散係数と活

性化エ ネルギーを決定し、 その乾燥密度依存に助ゝらベントナイト中の拡散挙動について考察した。ヘ

リウム の拡散挙動は乾燥密 度依剤生を示さず 、バルク水中や氷 の中での挙動と同様であると考えられ

る。こ れはへりウム原子が 他の水和イオンや 水分子に比べて小 さいため、水素結合した水分子間をく

くり抜けるように移行することを；丙唆するものである。ヘリウムの拡散係数をもとに綏種沐オの長期健

全悩いの影響カ繊されているカく素ガスの拡散係数を訶価した。

  第3章では、電 気f匕学鴇 鴎食法によってべ ントナイト中での 陽イオンと陰イオンの移行挙動を検討

した。 イオン移動と電気浸 透によってベントナイト中で、単純な化学的挙動を示すNa十とCI．および間

隙水を 移行させ、水理学的 バラメータを決定 した。これらの結 果は圧縮ペントナイト中においてNa＋

やcnま間陽冰とは異なる繦各を移行していることをラi破するものであった。

  第4章では、安 全き刊面ヒ重要な Np-237やSr-90に対して3章で翅シ弋た実験法を適用し、これらの移

行挙動 を明らかにすること を試みた。Sr（め については地球化学計算コードが示す通り、u価の陽イオ

ンとして移行することガ弼認された。これに対し、NばV）はトレー・サー屯呵ビ掌形（トp0メ、Np〕ボX〕ゴ）

に かか わ らず ベントナイト中にお いて電位勾配の影 響を受けないこと がわかった。この繍 ま陽イオ

ン、陰 イオンの移行カ弼靈 忍された3章の結果とは異なるものであった。この原因としてN（ルカミベン

トナイト表面に強く拍凍さ才ドていることカi考えられる。

  第5章は結論であり、本研究により得られた結果を総括した。

  以ヒ （翻册究により、圧 縮ベントナイトの長期健全性評価ヒ重要な水素ガスの移行を検討する上で有

用なへ りウムの拡散挙動を 明らかにした。ま た、ヘリウムを用 いて電位勾配下での間隙水の移行を追

跡しNr、a．等のイオンに移オと上t：較したところ、間瀦冰とイオンは異なる縦弼各を移行することカミわ

かった。最後に圧縮ベントナイトにおいてNばV）は計算コードカs示すイビ芋形をとると思われるカs、電

位勾配 を与えることによっ て、ほとんどのNKV）がべン トナイトシートの エッジ部分に特異的に吸着

されていることを明らかにした。
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学位論文審査の要旨
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    学位論文題名

Migration of Radionuclides and Characteristics of Water

    in Bentonite Buffer Material for Geologic Disposal

    （地層処分におけるべントナイト緩衝材中の核種移行と

    水の特性に関する研究）

  核分裂生嚇けナやTRU元素を含tP高lqレ放射性廃液はガラス固化され、金属蝕必晦欝罟丶ベン

卜ナイ卜緩鰤防からなる人工障壁とともに数百メー卜ルピ牒の地層に処分される。収納容器の腐

食に伴い、ガラス固化体から溶出した核種は地下水を移行媒本とし-c71鉢オ、深地層を経て生物

圏r~ib~~-る地下水シナリオに基づいて移行する可能陸うミ高し丶。緩衝防である圧縮ベントナイト

は、低透水陸と高い収着陸を有しているため、核種侈行i圏響弼蝋艶廼aとなり、長期予測に適し

た本拌斗である。このベントナイ卜中における杉湘彩）移行挙動の解明は地層処分および'IRU廃棄物

処分の長期安全陛評価嚠言頼陸向上に欠かせなぃヽ。本論文で｜ま、緩飾防み長期健全陸に係わるガ

スの挙動、圧縮ベントナイトの主要な化学種であるNa←´イオンの移行i翻翌と移行媒体である間隙

水の特はそして放射睦毒l,b滴く代表的な核分裂生成元素であるSrz'イオンと、同じく超ウラ

ンテ諌のNp cDf蛸纜態や餅誚鍾Jを検討した

  ベン卜ナイ卜における核種移耐躰と．して、問險水とともに表面水竜層問水が考えられる。従

来、核種移行過程を明らかにするため収着実験や拡散実験が行われ分配係数や拡散係数、拡散の

活t生f匕工ネルギー‘等をもとに、拡散挙勧にっいて検討されてきた。しかU2書ベントナイ卜中で

の恢穣の拡散挙動が十分に解明されていないのが珊吠である。この理由として、実験方お助シくッ

チ法や見かけの拡散係数と実効拡散係数の測定に限られること、移行媒体である間隙水等の水理

学的特性や溺鰰蛸蟹jt*質が明らかでないことが挙げられる。ベントナイ卜問險オく等の熱力学的

研究で1量表面水や層間水はベン卜ナイトに比蚰勺強く束縛され、間隙の水分子も希薄溶液とは

異なることが知られーている。杉缶氈多行の支酉ご的な因子であるベントナイ卜の¢渚特出燗I竣水の

pH弋穣fぱ航電ftr.温度、核種別匕鞠形を決める間隙水組成と密撚こ関ロける。TR元羃や瑯

の放射陸1亥腫はpHや炭酸イオン濃度に価布して遅延されにくしヽ陰イオン種になる。Np-237の原

子価がV価の場合、化学的条件に依存して師ゞや噛蝕C03→などの化学形をとる。陰イオンの吸
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着 性 能 は著 しく 低 いた めNpは 安全 評価 ヒ 重要 であ る とと もに 、 その 閉や 覯 劬ミ 間隙 水 等の 化学

的粂 fキによっ て大きく影響され る可能眦うミある。

  本 研究では、電位勾配 下でペントナイト 中の主要な化学種 であるNa十、Sr2゙ およびNp (V)と間隙

水を イオ：／移動や電気 浸透により移動分 散させ、イオンの 移行速度や問I堵冰の移流速度、分散係

数 、分 散 パラ メー タ を損 咤し た 。間 陽冰 の 移行 につ いて は溶存ヘリウムを 卜レーサーとして用 い

た 。． こ れら のデ ー タを もと に 核種 の移 行 挙動 を検 討し た。また、Npの化 学形はこれまでは地 球

化 学計 算 コードでi平価されて きた。その中で、 ベントナイト間I靖泳が希薄 電解質溶液であるこ と

が 前提 と され てい る 。計 算コ ー ドの適用´陸を 明らかにするため、 圧縮ベントナイ卜 中で噛(v)の

吸着 挙動とコードが示す 化学形の妥当性を 検討した。

  本 論文は5章 から楠戎されてお り、各章の概要は以 下のとおりである 。

  第 1章の片論 におし、て、本研 究の背景と研究目的 を説朋している。

  第2章 では 、 圧縮 ベン ト ナイ ト中 で 溶存 ヘリ ウ ムの 拡散 に よる 移行 を はじ めて明らかにした 。

ヘリ ウムの拡散係数と活 陸化エネル’ギーを決定した。ヘリウムの拡敵｜よ乾燥密度依存陸を示さず、

／ シレ ク 水中や氷の 中での拡散過程と変 わらないとの結果 を得た。これはヘ リウム原子が他の水 和

イ オン や 水分 子に 比 べて 小さ く 、水 分子 伺 をく ぐり 抜け 移行することを示 唆している。ヘリウ ム

の拡 散係数をもとに、緩 衝材の長期健全陸 に影響を与えるこ とが懸念-.されている水素ガスの拉ゴ敦

係 数を 評 価した。こ の結果は、ベントナ イ卜緩鱗オ．の長 期健全陛を評価す るヒで有用なもので あ

る。

  第3章 では 、 放射 化学 的 手法 と電 気 化学 的実 験 法に よっ て 、電 位勾 配 下で ベントナイト中の 主

要 なイ オ ンで化学的 に単純なNa←と陰イ オンであるCl－イ オン、およぴ電気 浸透により間隙水を 移

行 さ せ 水理 学的 パ ラメ ータ を 決定 した 。 これ らの 結 果は 圧縮 ベ ント ナイ ト 中に おい て Naや Cl・

は 間 隙 水 と は 異 な る 経 路 を 移 行 す る こ と を 強 く 示 唆 す る こ と が 彡 劫 ゝ っ た 。

  第 4章で は 、安 全評 価 ヒ重 要な N）― 237や SI‐90に対 し て3章 て謎 べた 実 験法 を適 用 し、 これ

らの 移行挙動を明らかに することを試ろLた。Sr（II）にっいては脚荊 蛸蟹ト算コードが示す通り、

sr2゙ 陽イ オ ンと して の 移行 が確 認 され た。 ゆ りは 化学 形 触】 吋、 N田お 0pにか かわ ら ずベ ント

ナイ 卜中におしヽて電粒 塗酒その影響を受 けないことがわか った。この結果は陽イオン、陰イオンと

し て の ；斷 〒を 確 認し た3章 嚠髞 と は異 なる も ので ある 。 こ嚠 陪果 は 師（ V）が 間隙 水 中に ほと

ん ど存 在 せず 、大 半 が内 圏錯 体 例珈 財こ よ り表 面に 強く 吸着されているこ とを強く示唆する重 要

な結 果を得たものと評価 できる。

  第 5章は結論 であり、本研究に より得ら加た結果を 総括した。

  こ れを要するに著者憾 、高レ′ヤ1／放射性廃棄物の地層処分に用いられる圧潮きベン卜ナイトの主

要 な 化 学種 であ る ぱイ オン は 、モ ンモ リ ロナ イト シ ート 層間 や 外表 面を 介 して 移動 す るこ とを

明ら カ叫こした。恥（v）は陰イ オン形態の耻ngドで あってもメご半が シートに強く吸着され内匿辮

を 形成 す るこ とを 明 らか にし た 。こ れら の 新知 見は 、原 子力工学に貢献す るところ大なるもの が

あ る 。 よ っ て 著 者 fよ コ 舗 鑓 大 学 博 士 （ 工 齣 の 学 位 を 授 与 さ れ る 資 格 あ る も の と 認 め る 。
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