
The Japanese Geotechnical Society

NII-Electronic Library Service

The 　Japanese 　Geotechnical 　Society

地 盤 工 学 会 論 文 報 告 集

VoL 　35，　 No．3，129−137，　 Sept．1995

圧縮ベ ン トナ イ トの 水分特性曲線および水分拡散係数 と水の移動形態
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2． 測　定　原　理

1． は じ め に

　高 レベ ル放 射 性 廃棄物 の 地層処 分 に 際 し，人工 バ リア と して 圧 縮

ベ ソ トナ イ トを 緩衝材に 用い る こ とが考 え られ て い る。緩衝材 中で

は廃 棄 体 か らの 放熱，周辺岩盤か らの 地下 水の 浸入，地圧 や膨潤圧

が作 用 した 熱
一

水
一

応力 連成現象が生 じる と予想 され る。こ の よ う

な連成現 象を明らか にす るた め には，個 々 の 現象 に関わ る メ カニ ズ

ム を 明 らか にす る必要が あるが，この うち 地下水の 浸入 は 緩衝材に

膨潤圧 を発生させた り，伝熱性 を変化 さ せる な ど熱 や応 力 に影 響 を

及ぼす大 きな要 因 と考 え られ る。

　不 飽和圧 縮 ベ ソ トナ イ ト中の 水は，水蒸気 と液状 水の 二 相 で移動

す る と言 わ れ て い る
1｝・2）が ，両者 を 明確に 分 けて取 り扱 うこ とが難

しい こ とか ら，一般に 両 者を 合わせた 見か け の 水分拡散 係数 （以下

水分拡 散係数） を用 い た拡散 モ デル で そ の 移動が 解析 さ れる 例 3）・4）

が 多い 。 しか しこ の ような簡易モ デル で は，熱や 癒力 との 連成 現象

を詳細に把握 するこ とが困難な た め， そ の モ デル 化 に おい て は ，水

蒸気 と液状 水の 二 相流 の 取 扱 い が必 要 とな る。不 飽和圧縮ベ ソ トナ

イ ト中の 水蒸気 と液状 水 の二 相 流 につ い て は，密度 の 低い ペ ソ トナ

イ トで の 水 分拡散 係数 と体積 含水 率 の相 関か ら，低含 水領域 で 水蒸

気 移 動 が，高含 水領域 で は 液 状 水 移 動 が 卓越 する と推察 さ れ て い

る
2〕。二 相流 として の 取扱い を す る ために は，水蒸気 お よび 液状水

の 各 々 の 水分拡散係数の 正 確な 把握が必要で あ り，更に そ れ ぞ れ の

移動 が存在す る とい う証 明がな され な け れ ば な らな い 。

　本論 で は，熱
一水一応 力連成現象の 解析 に適用 す る こ とを 目指 し

て，不飽和圧縮ベ ン トナ イ ト中の 水分ポ テ ソ シ ャ ル と水 分 拡散係数

を 測 定 し，そ れ らの密度依存性及 び温度依 存性 を調べ た。更 に 得 ら

れ た 水 分 拡 散係数に つ い て ，Philip　and 　de　Vries式 5）及 び Darcy式

を 用 い て 測 定 され た 水分拡散 係数が，液状 水移動 に お い て定義 さ れ

た もの か，あ るい は水蒸気移動に おい て定 義された ものか を調べ ，

ベ ソ トナ イ ト中の 水の 移動形態に つ い て 考察 した。
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　2．1 水分 ポテ ン シ ャ ル

　ベ ソ トナイ ト中の 水 の ポテ ン シ ャ ル エ ネ ル ギーy と相 対湿 度 P／

Po の 間に は 次 の 関係 が あ る
6）。

　　・・一噐・ （
P

）　　　　　　　 （・ ）

　 こ こ で y は ベ ン トナ イ ト中の 単位質量当た りの ポテ ソ シ ャ ル，

M は 水 の 分子 量，R は気体定数，　 T は 絶対温度，　 P お よび Poは そ

の 温度に おけ る試料の 水蒸気圧 と飽和水蒸気圧で あ る。

　本 試験で 水 分ポ テ ン シ ャ ル 測定 の た め に 用い たサ イ ク ロ メ
ー

タ

（SC −10A ：Decagon　Device社 製） は 熱電対サ イ ク ロ メ
ー

タ と呼 ば

れる もの で ，熱電対接 点を湿球 と して試料 との温度差 を測 定 し相対

湿 度を 求める もの で ある。

　具 体的な 測定方 法は 以 下 の とお りで あ る。試料 容器中の 試 料 と空

気の ポ テン シ ャ ル が 平衡にな っ た状態で，湿球 に純水を 付け る。湿

球近傍の 空気は 飽和 水 蒸気圧に な っ て い るた め ，湿球 は 蒸発 に よっ

て 潜熱を奪わ れ温度が低下 する。一
方， 湿球の 温度低下 に よ っ て 外

部 か ら湿球 に 向か う熱流 が生 じ，顕熱が 発生 す る。湿球 の温度 は潜

熱 と顕熱 が釣 り合う温度 で平衡 に 達 す る。こ の 時の 温 度 と出 力電圧

（湿 球 温度低下 ） よ り相対 湿度 を 求 め る。な お ポテ ン シ ャ ル 測定後，

試料 の 含水 比を測定 す る。

　 2．2　水分拡散 係数

　 不 飽和粘土中の 等温条件下の 水の 移動 は液状水移動に して も，水

蒸気移動 に して も Darcy式を 用 い 次式で 表 され る。
　 　 　 　 　 　 ∂θ

　　q− − D
；z 　 　 　 　 　 　 　 （2）

こ こ で q は フ ラ ッ ク ス，D は 水分拡散係数，θは体 積 含 水 率，　Z は

試料 中 の 位置 を表 す。

　 した が っ て，後述する 浸潤試験で 得られる 水分分布 曲線を用い る

こ とに よ り，次 式 に よ っ て こ の 水分拡散 係数D を計算す る こ とが

で き る
5〕。

。」 1・e，一・・
一・，一・・）・・

．
⊥ 　　 ，，）

　　　　爿（髪L ＋ （19）圃 ｝
ち
一t

’

　 　 　 　 　 　 　 　 　 眉　　　　 　　　　　 　　　2i

こ こ で ，1は 試料の 長 さ，tは浸 潤時間，　 Zi　（O≦蔭 の は 試料 底か ら

の位 置を表す。

　上 式 に よ り求 め た水分拡散係 数 P を 次 式で 与 え られ る平 均的 な

体積含水率 θに対 して プロ
ッ トす る と水分拡散係数 と体積含水 率の

関数関係 が得 られ る 。
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3，　 試 験

竹内・他

　 3．1 水分特性 試験

　 1 ） 方法

　試料 は粉末 ベ ソ トナ イ ト （クニ ゲル VITM ）で ある。試験 に用い

た 装置 の 概 略 図 を 図
一1（a）に 示 す。あ らか じめ 粉 末 状 の べ ソ トナ イ

トに 直接水蒸 気を与 え る方法 に よ り，水分量の 異 な る試 料 を用意す

る。こ れ を拘 束 リン グ 内で 直径 13mm ，高 さ 9mm の 大 き さ に 所

定 の乾燥 密度 で圧縮成形す る 。 こ れ らの 試料の ポ テ ン シ ャ ル を サ イ

ク ロ メ
ー

タを用 い て 測定 し，これ と含水比 との 関係を得 る。
　 2 ） 条件

　試験 条件は表一1に 示 す通 りで ある。乾燥密度 は 1．6お よび 1．8（g！
cm3 ），温度は25，60℃ ，初期体 積 含 水率 は O，ユ6〜0，20 （cm31cm3 ）で
．
試 験 した。
　 3，2 浸潤試験

　 1 ） 方法

　試料は 同 じ く粉末ベ ン トナイ ト （クニ ゲル VITM）で ある 。試験

に 用 い た 装 置 の 概略 図 を 図
一1（b）に 示 す。拘 束 リ ン グ （内径20

mm ，肉厚 10mm ，高 さ20 　mm ）内で粉 末状のベ ン トナ イ ト試料 を

φ20mm × L20　mm の大 き さ に所 定の 乾 燥密度 で 圧 縮成 形す る 。
こ

の 拘 束 リ ン グ の 上 下 に 内径20mm ，肉厚 10mm ，高 さ10　mm の ス

テ ソ レス 製の 拘束蓋を 取 り付 け る。試料 の 上 下に は金属焼結 フ ィ ル

タ
ー

（孔径 5μm ） を置 き，こ れ ら と試 料 の 間 に は べ ソ トナ イ トの

流入に よる 金属焼結 フ ィ ル タ
ー

の 目詰 ま りを防止 す るた めに，テ フ

ロ ン フ ィ ル タ
ー

（孔径 2 μm ） を挟む。こ の 装置 の 下 端 を水 中に つ

け て 下部 よ り浸入 させ る 。 また 試験溶液 には純水を 用 い る 。 ま た上

部 に は空気 口 を設け て あ り，金 属焼結フ ィ ル タ
ーを介 して試料 内部 ．

の 空 気 を外部 に 放 出 す る 構造 とな っ て い る 。 所定 の 漫潤 時間経過

表
一1 水 分特 性試験 の 試 験条件

試　　 料 クニ ゲル y1

乾燥 密度 ρ淑 9！cm3 ） 1，6 1．8

温 　度　 （℃） 25 25，60

初期 体積含水率 θ （cm31cm3 ） 0，16〜0，20

表r2 　浸潤試験 の 試験 条件

試 　 　 料 ク ニ ゲル レユ

温 　度 　 （℃ ） 室 温 （約25） 40，60

乾燥密度 ρ、バ 91cm り 1．0，1．6，1，8 1．8

浸潤時 間   4，8，16，24，窪8，72
初 期体 積 含水率 θ （cm31cm3 ） 0，16〜0，20

後，試料を 10分割す る 。 分割 した試料は 炉乾燥 （110℃，24h）に

よ り含水 比 を測 定 し，試料 の 水分 分 布 を 求め る。

　 2）　 条件

　試験条件 は表
一2 に 示す通 りで あ る。温度は 25〜60℃ の 範 囲 で 行

い ，乾 燥 密度 は 1，0〜1．8（g！cm3 ），初 期 体 積 含 水率 は 0．16〜e．20

（cm3 ！cm3 ）で試験 した。

4． 試 　験　結　果

　 4，1 水分特性試験

　図
一2（a ）（b）に密 度の 異 な る試料の 測定結果 を示 す。こ こ で 図一2

（a ）は縦 軸 に含 水 比 を，図一2（b）は体積含 水 率を と っ た もの で あ る。
図一2（a）で は 水分 特 性 曲線は 密度 に よ らず

一
本の 曲線上 に の る 傾向

を示 す。即 ち含水比 を軸 に と っ た 場合，試験範囲 の 含水 比 に お い て

は 水分特性 曲線 に乾燥密度依存性 は 見 られ な い こ とが 分か る。図
一2

（b）よ り，体積含 水率を軸に と る と乾燥密度依存性 が現れ，水分 の

少 な い 領域で は，密度の 上 昇に伴 っ てサ ク シ ョ ン は増加す る が，水

分 が 多 い 領域で は逆 に 減少す る こ とが分か る。なお体積含水率 を軸

に と っ た乾燥密度1，0（g！cm3 ）の 水分 特性 曲線 （図一2（b）） は実測値

で は な い が．上 述の よ うに 含水 比 を軸 に と っ た場 合 （図一2（a）），
水分特性曲線に は乾燥密度 に よ る 変化は 認め られ ず，更 に体 積含水

率は含水比 に乾燥密度を 乗 じて 得 られ る こ とか ら，図
一2（a ）の ク ニ

ゲル V1 の デー
タ を図

一2（h＞の 乾燥密度1．0（g！cm3 ＞の 水 分特 性曲線

と した。また 図
一2（a ）に は，クニ ゲル Vl の 他 にベ ン トナ イ トGA

及 び ク ニ ゲル V1 に ケ イ砂 を混合 した 試 料の サク シ ョ ン の 値を文

献 2）・8〕よ り引用 し た 。そ の 場 合 ，ク ニ ゲ ル V1 の モ ソ モ リ ロ ナ イ ト

含 有率 は約50％，ベ ン トナ イ トGA は 約65％，乾燥密度0．846（g！
cm3 ），ク ニ ゲ ル V1 に ケ イ 砂 を 混合 した 試 料 は30％e ，乾 燥密 度

1，8（gfcm3 ）で あ る。こ れ よ り水 分特性 曲線は モ ン モ リロ ナ イ トの

含有率に 依存 して 変化 する こ とが分か る。即 ち 不 飽和ベ ソ トナイ ト

中の 保水 は．ベ ン トナイ ト中の モ ソ モ リ ロ ナ イ ト含有率 に 大 き く支

ナ ノ ボ ル ト

　 メ
ー

タ

一

，留 k

図
一1（の　水分 特性 試験

拘束 リン グ 空 気 口 　　金属焼結 フ ィ ル ター

t

ユ

　　　　 20mm

顕

試料

一

∈

∈

自
10mm

浸潤面　 　　金属 焼 結 フ ィ ル ター

　　　 図
一1（b） 浸潤試験
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ク ニ ゲ ル V1 の 水分特性 曲線 の密 度依存 （縦軸 ：体積含 水率）

・ ： ρd
− 1．0［9〆cm3 コ，△ ： Pd−1，6［9！cm3 ユ，。 ：ρ广 1・8匚9！cm3 ］

配 され る こ とが 予 想さ れ る。

　図
一3に 試料の 温度 を変化 させた場合 の測 定結果 を 示 す 。 こ れ よ

り，サ ク シ ョ ン は温度の 上昇に 伴 っ て 減少す る こ とが 分か る。

　4．2 浸潤試験

　 1 ） 水 分分布

　室 温 （約25℃ ） に お け る試験 の結 果 ，得 られ た 水分分布 図を 図
一4

（a ）（b）及び図一5（a）に示 す。図に は 2回 行 っ た試験 の 平均的な値を

プ ロ ッ ト して あ る。こ れ よ り水分 は時 間の 経 過 に伴 っ て全層 にわ た

っ て 増加 して い る こ とが 分か る。

　特徴 として ，乾燥密度が 1．e，1．6（g！cm3 ）で は水分分布 曲線は 水

分量の 多 い 部分 と少な い 部分 におい て 傾 きが 緩や か な部 分が 見 られ

るが，乾燥密度が1．8（g！cm3 ）で は 水分量 が 多い 部分 で 曲線の 緩傾

斜部 が見 られな い こ とが 挙げ られ る。

　図
一5（a ）（b＞に 乾燥 密度 が 1．8（g！crn3）の 時 の25℃，60℃ に お け る

試験 の 結果得 られた 水分分布図 を示 す。図一5 に お い て も図
一4 と同
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様に 浸潤時間の経過 に伴 っ て水 分 が 全 層 にわ た っ て 増 加 して い る こ

とが 分か る。

　 2 ） 密度分布

　ベ ソ トナ イ トは 水の 浸潤 に伴 っ て，モ ソ モ リロ ナ イ トの 層間 に 水

を蓄え る こ とに よ り膨潤す る。こ の ため微視的に見る と粒子の移動

を伴 う とさ れ て い る1）・6）。こ の 粒子の 移動は 10分割 した 薄片 の 乾燥

密度の 変化 に 現 れ る と考 え，時 間毎の 乾燥密度 を測 定 した 。 乾燥密

度は各薄片の 乾燥重量 を そ の体積 で割 る こ とに よ り求め た。結果 の

一
部 を図一6 に 示 す。乾燥 密 度 1．0（g ／cm3 ）の 試料 に お い て は，浸 潤

の 初期 に は 浸潤面 に お け る試料の 膨張 に よ る乾燥密度の 低下 と，こ

れ と隣接する部分 での 乾燥密度の 増大が認め られる。更に時 間の経

過 に伴 い ，高密度 の部分 が試料の 内部に移勤す る こ とが分かる。こ

れ は水 の浸 潤 過 程 にお け るベ ン トナ イ ト粒 子 の移 動 を示 して い る と

考 え られ る。しか しな が ら，乾燥密度1．6およ び1，8（g！cm3 ）に お い

て は 顕著な 密度変化は認 め られ な か っ た。更 に 乾燥密度1．8（g！cm3 ）
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図
一6　密度分 布 〔Pd＝＝1．Og／cm3 ，25℃ ）

　 　 〔O ：1 回目，● ： 2 回 目）

20

で 温度40℃ お よび60℃ に お い て も 同様 に 時間経過 に 伴う密 度の 変

化は 認め られ なかっ た。この こ とは試料 の 密度が高 い ほ ど試 料 中 の

間隙体積が小 さ い た め に 水の 浸潤に伴 う試料 の 膨張 ・圧縮があ っ て

も無 視 し得 る ほ ど小 さ く，測定上現れな い こ とを示 して い る と推定

さ れ る。
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ベ ン トナイ ト中の 水移動

　3 ）　水分拡散係数

　試験 で 得 ら れた 水 分分布 よ り（3 ），（4）式 を 用 い て 求めた 水分拡

散係数 と体積含水率 との 関係 を図
一7（a ），8 に示 す。な お，図

一7（b）

は 図
一7（a ）の 横軸の 体積含 水 率 を 飽和 度に 換算 した もの で あ る。い

ず れの 場合 も拡散 係 数 は 体 積含水 率に 依存 して 変化 し．あ る 体積含

水率 に対 して最小値を もつ 谷型の 分布を示す こ とが分かる。こ の傾

向 は，中賢他 2）が よ り低 い 乾 燥 密度 （0．846g ！cm3 ）で 行 っ た結 果

と
一
致 する 。
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　図一一7（a ）よ り拡散 係数 の 最 小値 は乾燥 密 度の 増 加 に伴 っ て 上 昇

し，最小値 を与 え る体積含水 率 が右側 に シフ トす る。図一7（b）よ り

拡散係数の 最小値 に お け る飽和度の値 は，乾燥密度に よ らず ほ ぼ
一

定値 （60〜70％）を とる。また 図
一8 よ り温度の 上 昇と とも に 拡散

係数 は上昇 し，最小値 を与 え る体積含水 率も上 昇す る。なお ，図一7

（b）で 飽 和度が100％ を越え る こ とに つ い て は，ベ ン トナ イ トの 膨

潤に よ る体積変化 に起因 する測定誤差 と考 え ら れ る。

5， 考 察

　5．1 水分拡散係数 と体積含水率 の 関係

　 1）　水 分拡散係数の 妥 当性の 検討

　こ こ で は ， 得られた水分拡散 係数 の妥 当性 を検討するた め に ， 図

一7，8 に示す 水分拡散係数を 用い ，有限要素法汎用非線型構造解 析

シ ス テ ム （FINAS ） に よ って 時間毎 の 水 分分 布 を計 算 し，試 験 で

得 られ た 水 分分布図を 再現す るか ど うか を 調べ た。

　 解析 に用 い た 諸条件は 衷一3 に 示 す 通 りで あ る。
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　　　 　表一3 解析条件

（θ ：体積含水率，Z ：試 料中の位置）

　 　 　 　 密度依存性

乾燥密度 侮 （9〆cm3 ） 1．0 L6 L8

初期条件 θ D，150 ．1650 ．161

試料頂部 におけ る境界条件
歿客o
∂z

試料底 に おけ る境界 条件 θ 0、68 0．38 0．34
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　 水 分分布は
一

次元で ある の で，連 続 式

　　 ∂θ　∂q
　　磊

＋tz≡o
　 　 　 　 　 　 　 　 　 （5 ）

で 表 現 で きる。こ れ に （2 ）式を 結合 して 下記の 式 を解 くこ とに よ

り求 めた。

　　器一義（
　　∂θ

D −
　　∂z）　　　　　　　 （・ ）

　 解析結果 を図一4，5 に実 線 で示 した。図に 見 られる よ うに い ず れ

の 乾燥密度 に お い て も，実線 で示 した計算値は 黒丸 で 示 した 実測値

を よ く再現 して い る。こ の こ とは，図
一7，8 に示 した水分拡散 係数

の近 似曲線 が妥 当で あ る こ とを示 して い る。

　 2 ）　水 分拡散係数 の 密度依存性
・
温度依存性

　 今 回 の 試 験の よ うに 等温条件下で は，水 移動は水分勾配の み に よ

っ て 行 われ る と考 え られ る。通常± 中水 は 水 分の 少 な い 領 域 で は 水

蒸気移 動が 卓越 し，水 分の 多い 領域 で は液状 水移 動 が卓越 す る と さ

れて い る。

　 こ こ で 水 蒸気移勤 の 場合の水分拡散係数 は Philip　 and 　 de　Vries

式 5〕よ り，
　 　 　 　 　 　 　 　 　 M ∂P

　　
D ・・＝a’Daレ幽

｝翫 薀 　 　 　 　 　 　 （7 ）

で表 せ る。こ こ で D ，は水分勾配に依存す る水蒸気の 水分拡散係数，
a は 気相率，τ は屈 曲度，Da は 空 気中の 水 蒸気の 拡散係数，　 V は マ

ス フ ロ ー・
フ ァ ク タ

ー
と呼 ば れ，P1（P − Pv） （P ： 全圧 ，　Pv ：

水蒸気の 分圧 ）で 表 さ れ る。ま た，ρ
＊
は 飽和水 蒸気濃度，h，は 相

対 湿 度，M は 水の分 子量，　 R は気体定数，　 T は 絶対温度 で ある。
　

一方．液状水移 動 は Darcy 式 に よ り，
　 　 　 　 　 ∂屮

　　q＝：一々
瑟 　　　　　　　　　　　　　　　（8）

で 表せ る。こ こ で，q は フ ラ ッ ク ス ，　k は 不 飽和 透 水 係数，　 Z は 試

料 の 浸潤面 か らの 位 置で ある。また ，Ψ は 粘 土 中 の 水 の 全ポ テ ン

シ ャ ル を表 し，マ トリ ヅ ク
・
ポ テ ン シ ャ ル ，重力

・
ポ テ ン シ ャ ル ，

オ ス モ テ ィ ッ ク
・ポテ ン シ ャ ル の 和 と して 表 され る。しか し，本試

験 に用い たベ ン トナ イ ト試料の 場合，重 力 ・ポテ ソ シ ャ ル は 無視 し

て 考 え る こ とがで き る
5〕。さ ら に浸透圧 の寄与 は 小 さい た め，オ ス

モ テ ィ ッ ク ・ポ テ ソ シ ャ ル も無視 して考 えるこ とがで き る 。 そ こ で

次 式 が 成 立 す る。
　 　 　 　 　 4 屮 ∂θ　　　　∂θ

　　q＝＝一 
’
讙
＝− D

・

諺 　 　 　 　 　 （9 ）

　 こ こ で，Dgは 水分勾配 に依存す る液 状水 の 拡散 係数，θ は 体積 含

水率，望 は マ トリ ッ ク ・ポ テソ シ ャ ル を表 す。更 に Dtは 以 下 の よ

うに定義 され る。
　 　 　 　 ∂望

　　
P

’
譎虍

甜 　　　　　　　　　　　　　　　 （10）

　い ま（7 ）及 び（10）式 を 用 い て 密度 依存性及 び温度依存性 を考 察

す る。

　a）　水分拡散係数 の密度依 存性

　中野他
2）・7）で は べ ソ トナ イ ト中 の 水 分 移 動 で も土 中水 と 同様 に し

て低水分領域で は 水 蒸気移動が，高水分領 域で は液状水移動 が卓越

す る と推定 して い る 。 そ こで 水分拡散係数 の 最小値よ り低水分領域

に （7 ）式，高水分領域 に （10）式 を適用 し，水 分拡 散係数の 実測値

を水 蒸気 の 水 分拡散 係 数 （Dv） と液状水 の 拡散係 数 （Di） に 分離

し，こ れ を用 い て （7 ），（10）式 で 未知 数で あ る屈 曲度 τ，不飽 和透

水 係数 k を求め 各 々 の密 度依存 性 を検 討 した。

　こ こ で水 分 拡 散 係数 （D ）の 分離 につ い て は，飽和 点 （飽和 体積

含水 率）で D ＝D ，，最小値 で D
」
＝Dv で ある と仮定 し，こ の 2 点 を

喝
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図
一9 水分拡散係数の 分離 （ρd

＝1．8gtcm3 ，25℃ ）

　　 D （exp ．）：実験 値 DJ　Cest．）；液状水 に よ る 拡散係数 の推定値，
　　 D ，，　Cest．）： 水蒸 気に よ る拡 散 係数の 推定値

表
一4　van 　Genuchten式 で用 い た 数値

乾燥密度ρぜ θ　　　　　 λ　　　　 隣 θ7

LO9 〆cm31

，691cm3 　 ．
1．89〆cm3 　

：

2，81E．．42
．16E−54
．53E −6

1．491
．542
，080

．630
．4070
，33

0．020
．030
、0001

結 び液状水の拡散係数 （D ，） と した。また水蒸気の 拡散係数 （D 。）

に つ い て は，D と Dl の 差 よ り求め た （図一9）。更 に （7），（10）式中

の ∂野 ∂θは 水分特性 曲線 （図一2（b））の 傾 きで 与え られ．こ こ で は

実験 値 を 最 も良 く再 現 す る とされ る van 　Genuchten式 q・）
を 適 用 し

た。すなわち

　　・・一爿（
θ
一

θ．
θ「 θ．）

a／c’一”’

一
・ド　　　　 （11）

こ こ で ，Ψ は 水 分 ポ テ ソ シ ャ ル ，θは 体積 含 水 率，e．は 飽和体積含

水率，θ，は最小水 分 容 量 で ，本 研究で は 水 分 特性試験 の ポ テ ン シ

ャ ル ・データ の 分布 か ら最小体積含 水率 を推 定 して 求 め た。表一4
に 各密度 に おけ る e，，θr お よび 係数 a，A を示 す。

　以上 の よ うに して 求め た屈曲度 τ を図一10に 示す。こ れ よ り屈 曲

度 τ は ほ ぼ 0．01〜1の 範 囲 の値を と り，若 干で はあ るが 密度 が増加

す る と減 少す る傾 向を示 す 。 ま た 比較的密度の 低い 1．Ogfcm3 の 試

料で は そ の 屈 曲度 の 範 囲は，一般 に土 壌 で 用 い られ る値0，6610）と同

じオ
ーダー

で あ る。さ ら に （7 ）式の 中 で 密 度 の 変化 に 伴って変 化

す る項 （∂卿 ∂θ） およ び （ah ．）に 関 して 密度依 存性 を 検討 した。
その結果，（ah ．）は 密度 の増加 に伴 っ て 減少す る傾向を 示 す が （図
一11），（∂卿 ∂θ）は 密度 の 増加に伴 っ て，上 昇す る 傾向を 示 した （図
一12）。ま た D

。
vp

＊M ／R ！T につ い て は密度 に よ る変 化は な い 。す な

わ ち （τ） お よ び （ahr ） は 密度増加 に 伴 っ て減少 す る傾 向を示す に

も関わ らず，D。は増加す る こ とよ り水蒸 気の 拡散係数 D ，、の 密度依

存性 に は （∂卿 ∂θ）の 密度依存性が 大 き く寄与 して い る こ とが 分か

る。次 に液状水の 拡散係数 （Di） と （∂野 ∂θ） よ り不 飽和透 水 係数

k を求め た 結果 を 図
一13に 示 す。不 飽 和 透 水 係数 たは 密度の 増 加 に

伴 っ て 小 さ くな る 傾向を示 す。特 に高水分領域で は こ の傾 向が顕 著

に認 め ら れ る。と こ ろ が水 分拡散係数は 密度の 増加 に 伴 っ て 上 昇 す

る こ と よ り，液状水 の拡散 係数 （D 」）の密 度依存性に は や は り水分

特性 曲線の 勾配 （∂卿 ∂θ）の 密度に よる上 昇が大 き く寄与 して い る
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こ とが分か る。

　すな わ ち 水 分拡散 係 数 の 密 度依 存 性 は，水 分 特性 曲 線 の 勾配

（∂v／∂θ）の 密度依存性 に大 き く起因す る。

　b）　水分拡散係数の 温度依存性

　（7 ）式は形 式的 には 温 度 に逆 比例 す る。しか し更に Da，　p
＊
，　h，　f

も温 度の 関 数 で あ る。即 ち D。，ρ＊
は温 度 に 比 例 し，hrは 逆 比 例 す

る。そ こ で，水 分拡散 係数の 温度依存性 の 検討は，乾燥密度 1，891

cm3 ，温 度25℃ の 条件 で 算出 され た屈 曲度 τ，不 飽和透 水係数 k を

基 に して （7），（10）式 よ りD ，と Dlを計算 し，各温度の 実験で得 ら

れ た 水 分拡散係数 と比較 した。な お40℃ ，60℃ の不 飽和透水係 数 k

は 水 の 粘 性 と密度 の 温度変化 を 考慮 し，各温 度 に おけ る密度 （ρ）

を 粘性 （μ）で 割 っ た値 （ρ！μ）を 求め，それぞれ の 温 度 に お け る

こ の 値 を25℃ の 値 で 規 格 化 し，こ れ に25℃ に お け る不 飽和 透 水 係

数 々を か け 合 わ せ て 求 め た （図一14）。ま た ，∂卿∂θは 実験 よ り得

られ た水分特 性 曲線 か ら 求め，そ れを van 　Genuchten式で 近 似 し

て用 い た （図
一3）。但 し40℃ に おけ る水 分特性 曲線は 25℃，60℃ に

おけ る van 　Genuchten式の 各係数 よ り比例計算 に よ り求め た 。表一

5 に van 　Genuchten式 で 用 い た 係数 お よ び飽 和体 積含水 率，最 小

水分 容量 の値 を示 す。こ こ で 屈曲度 τ お よ び不 飽和透水係数 海を 除
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表
一5van 　Genuchten式で 用 い た数 値

竹 内
・
他

温度 α λ 砿 θγ
25℃

4G℃

60℃
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図
一15 水分拡散係数の 実 験値 と計算値 の 比較

く，今回 試験で 得られ て い ない 各温度 に おけ る水 の粘性，密度及 び

飽和水蒸気密度に つ い て は，理 科年表 よ り引用 した。

　求 めた 水蒸気 の 水 分 拡 散 係 数 （Dv） と液状 水 の 水 分拡 散 係数

（Di）を た し合 わ せ る こ と に よ り水 分 拡 散 係数 ヱ）を 計算 し た （図
一15）。実験値 と計算値 は

一致 し，水 分拡散係数の温度依存性 は （7），
（10）式 を構成す る各項の 温度上 昇に 伴 う変化で説 明 で きる。

　上 述の よ うに，実験値 は Philip　and 　de　Vries式及 び Darcy 式 に

よ りよ く再現 され るこ とは，低水分領域で 水 蒸気移動 が卓越 し，高

水分領域で 液状 水 移 動が 卓越す る こ とを示 して い る。
　 5．2 不 飽和ベ ン トナ イ トの 保水形態 につ い て

　拘束 され た ペ ソ トナ イ トに 水が浸潤 す る とモ ソ モ リロ ナ イ トは膨

潤 し，こ れ に よ りモ ソ モ リロ ナイ ト以外 の非 膨潤 性 粒子 が 占め る 間

隙は 減少す るこ とが予 想さ れ る。即ち ，水 の浸潤 に伴い ベ ン トナ イ

ト中の 水分子の存在状態 が変化す る と考 え られ る。こ こ で は 不 飽和

ベ ン トナイ トの保水 に 関 して X 線回折 の 結果 と中野他 2〕を参考に し

た計算結果 の 比較か ら若干の 考察を 行う。

　X 線 回 折 に よ る浸潤過程 に お け るモ ソ モ リロ ナ イ トの層間距離

の変 化 に つ い て は，乾燥 密度1．8g ！cm3 の 試料 を 用 い た 山形 他
3｝の

報 告 が あ る。測 定結果 を図一16に 示 す。こ れ に よ る と，24時間 浸潤

させた試 料で は，浸 潤面 か ら8mm な い し10　mm の 位置 で 底 面間

隔が 1．56　nm か ら1．26　nm に 変化 して い る。ま た48時 間 浸 潤 させ た

試料では，浸潤面 か ら16mm ない し18　mm の 位置で 底面 間隔が 同

様 に1．56nm か ら1．26　nm に 変化 して い る。こ れ は 水 分 子 層数 に

換算 す る とそ れ ぞれ 2 分子 層，1 分 于層 に対 応す る。即 ち この位 置

に お い て 底 面間隔 が 2 層吸 着か ら 1 層 吸 着 に変 化す る こ と を示 し

て い る。今 回 試 験 の 結 果得 ら れ た 乾 燥密度 1．8g ／cm3 で 室温 （約

25℃ ）で 試験 を行 っ た 試料 の 水分分布図 （図
一5（c））で は，24時間

お よび48時間 浸潤 させ た 試 料 に お い て 浸 潤 面 か らそ れ ぞ れ 8mm

な い し10mm ，
16　mm な い し18　mm の位 置 で の 体積含水 率 は い ず

4 　 8　　　 12

Distance　lmmIt620

図
一16 浸潤過程 に お け る層 間距離の 変化 （山形他，1992よ り）

　 　 　
一：試 験 前，● ： 浸潤時間24h ，□ ： 浸潤時間48h ，▲ ： 浸潤

　 　 　時間65h

れ の 場合 も約O．2　cm31cm3 を示 す。こ の 値 は乾燥 密 度 1．8g／cm3 の

試料 の 室温 （約25℃）に お ける 見か け の水 分拡散係 数の 最小値 の

体積 含水率 に相 当 す る （図
一8（a））。以 上 の こ とは ，ベ ン トナ イ ト

の乾燥密 度1．891cm3 の試料の 場合，水分拡散係数の 最小 値よ り低

水 分領域 で は モ ソ モ リ u ナ イ トの 層間 には 1層 の 水分子 が 存在 し，
高水 分 領 域 で は 2 層の 水 分于 が 存在 す る こ とを 示 して い る と推 測

する。

　 次 に 中 野他
2｝に な らい ，乾燥 密度1．8（g！cm3 ）の べ ソ トナ イ ト試

料 1cm3 中の モ ソ モ リ ロ ナ イ トに 吸 着 さ れ る 水 分 子層 数 の 変 化

とそれに伴 うモ ン モ リロ ナ イ トの 層間の体積 （以 下，層間体積 と省

略） とモ ンモ リロ ナ イ ト以 外の粒 子間隙 の体積 （以 下，間隙体積 と

省略 ）及び層間 に 吸 着され た 水分子の水分量 （体積含水率）を計算

した
。

　 モ ソ モ リ ロ ナ イ トは 板状層状体 が 数枚ほ ど平行に 並んで ク ラ ス タ
ー

を 作 る と言わ れ て い る。ベ ソ トナ イ ト中の クラ ス タ
ー

の 数 とク ラ

ス タ
ー

中の 板状層状体 の数 は モ ン モ リ ロ ナ イ トと試 料 の 比 表面積か

ら次式に よ り計算 され る
2）。

　　   5罵2卿 α1〉　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（12）

　　 rdSo ＝2al＞　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（13）
こ こ で，S は モ ン モ リ ロ ナイ ト1g 当た りの 表面 積，　 Soは試料 1g
当 た りの ク ラ ス タ

ー
最外表 面積，rm は試 料 1g の モ ン モ リ ロ ナ イ

ト重量，rd は試 料 の 乾燥 密度，　 a は 板状層状体の 面積，1V は 試料 1
g 中の ク ラ ス タ

ー
数 m は ク ラ ス タ

ー中の板 状 層 状 体の 数 を表す 。

こ の うち，モ ソ モ リロ ナイ トに つ い て は S＝810m2 ！g，α ＝10
−lo

cm2 がい わ れ てい る
11〕。こ こ で，　 a の 値は モ ン モ リ ロ ナ イ トの板状

層 状体の 表面 の
一

辺 が 10−5cm （O．1 μm ）の 正方 形 と近似 した も の

で あ る。

　 また，ベ ン トナ イ ト 1cm3 当た りの ク ラ ス タ
ー

が もつ 水 の 量は，
外側 の 表面 に も層間 と同 じ厚 さの 水 を 持つ とする と，

　　Vw ＝（m 十 1）nraj ＞　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（14）
で表 せ る。こ こ で Vveは ベ ン トナ イ ト1cm3 当た りの ク ラ ス タ

ー

が もつ 水 の 量，n は 水 分子 層数，　 r は 水 分 子 の 直径 で 2．76x10 −8

cm で ある。中野 他 2〕に よ れ ば，モ ン モ リ ロ ナ イ ト
・

ク ラス タ
ー

中

の 板状層状体の 数 に つ い て，m ＝8 を与 えて い る 。 以 上 に よ りモ ン

モ リロ ナ イ トの層 間に 水 分子が 1層 お よび 2 層吸着された ときの

層 間体積お よび間隙体積 を求めた。こ の際試料 中の モ ン モ リロ ナイ

ト含 有 率 は50％，試 料 の 真比 重 は2，79／cm3 を用 い た 。 計 算結 果
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表
一6　ベ ン トナ イ ト 1cmS 中の層間 体積 と間隙体積

ベ ン トナイ ト中の水移動

水分 子層数
層間水 の体積
　 〔cm3 ）

粒 子間隙の 体積
　 　 （cm3 ）

体積含水 率

（cm3 ！cm3 ）

1
　　
2

0．1130
，226

0．2210
，108

0．1130
，226

（表一6） は，モ ソ モ リ ロ ナイ トに吸着 され る水分子層 数が 1層の と

きは 間 隙体積の 方 が層間 体積 より大 きく，2 層 で は逆 に層 間体積 の

方が大 き くなる こ と を示 して い る。

　また，水分子層数 が 1 層の 時 の 体積 含水 率 は0．113（cm3 〆cm3 ）と

な り，X 線 回 折 に よ って 得 られ た ，モ ン モ リ ロ ナ イ トの 層 間 全 て

が 1層 の 水 分子で 充填 さ れ た 時の 体積含水 率 （0．2　cmS ！cm3 ） と比

較する と，約60％ にす ぎな い 。この こ とは 1層 の 水分子が層問 を

充嗔 した 時，水 分 子 がモ ソ モ リ ロ ナ イ ト層間以外の 粒子 間隙に も存

在 す る こ とを示 して い る。

　既述 の ように図
一2（a ＞は ペ ソ トナ イ トの 保水が モ ン モ リロ ナ イ ト

の 含有 率に大 きく支配 さ れ て い る こ とを示 して い る。さ らに 藤井
・

中野
11）は，モ ン モ リロ ナ イ ト層 問の 中心 部 と縁辺 部 の 水 の 化学ポ

テ ン シ ャ ル を 計算 し，中心 部 の ポテ ン シ ャ ル の 方 が低 い こ とを示 し

た。さ らに 縁辺部 の 水 の 化 学 ポ テ ソ シ ャ ル は，モ ン モ リ ロ ナ イ ト以

外の 粒子間隙の それ とほ ぼ平衡状態 にあ る と して い る。以 上 の こ と

よ り，ベ ン トナ イ トに浸 潤 した 水 分子は そ の 初期 には 優先的にモ ン

モ リ ロ ナ イ ト層間に 保水 され，さ らに 水 分量が多 くな り，モ ン モ リ

ロ ナ イ ト以外の 粒子間隙 との ポテ ン シ v ル の 差がな くな っ て は じめ

て，層間以外の 粒子 間隙 に保水 され る と推測 され る。

　 5．3 ベ ン トナイ ト中 の水の 移動 形 態に つ い て

　本研究 に よ り水分拡散 係数 は体 積 含水 率 に依存 して 変化 し，あ る

体積含水率に 対 して 最 小 値 を持 つ 谷型の 分布 を示 す こ とが明 らか と

な っ た。また 水分拡散 係数の最 小値 はベ ン トナ イ トの乾燥密度 ・温

度 に依存 して 変化す るこ とが 明 らか となっ た。また理論式との 比較

に よ り，低 水 分領域で は 水 蒸気移動が卓越 し，高水分領域 で は 液状

水移 動 が卓越 す る こ と を示 した。また，室温 （約25℃ ）の 場 合水

分拡散 係数 の 最小値に対応 す る 飽和度 は密度 に よ らずほ ぼ一定値 を

示 す結 果が 得 られ た （図一7（b））。更 に水 分 特性 曲線 が モ ソ モ リ ロ

ナ イ ト含有率に 依存 して 変化 する こ と，藤井 ・中野
11〕

の 計算で は

層間水の 化学ポ テ ソ シ ャ ル は粒 子間隙の そ れ よ り も低 い こ とな どか

ら，ベ ソ トナ イ b中 に浸潤 した 水は そ の初 期に はモ ソ モ リロ ナ イ ト

層間 に優先 的 に吸着 され るが，両者の ポテ ン シ v ル に 差が な くな る

と粒子間隙に も吸着 され て い くこ とが 推定 され る。更に モ ン モ リロ

ナ イ ト層間に 吸着 された 水 は，粒子間隙 中の 水 に比 べ 化 学 ポ テソ シ

ャ ル が 低い た めに 動 きに くい
11）。こ の こ とよ り水移動 は 主 に モ ソ

モ リ ロ ナ イ ト以外の 粒子 聞 隙 で行 わ れ る と推測 さ れ る。

　 こ れ ら をふまえ ，ペ ソ トナ イ ト中の 水の移動形 態に関 して 以下 の

よ うに推定す る。す な わち，ベ ソ トナ イ ト中に 浸潤した 水分子はそ

の初期 に は粒子 間 隙 が広 く，水蒸気移動が 卓越す るため水分子の 移

動速度は速い 。次第に 水分量 が多 くな る と，水分子は層間に吸着さ

れ つ つ ，モ ソ モ リロ ナイ ト以外 の粒子間隙に も吸着され るよ うにな

る。モ ン モ V ロ ナ イ トが膨潤 し粒子間隙 を 塞 ぐこ とに よ り，水 分 子

の 移 動 空 間 は 狭 め られ 次 第 に 移 動速 度 は小 さ くな る。室 温 （約

25℃ ）の場 合，飽和度 が 60〜70％ に な る と こ の 移 動速 度 は 最 小に
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な る 。更 に 水 分が 多 くな る と水 分子は 互 い に 連 結 し始 め，水 蒸気移

動 の効果 は ほ とん ど無 くな る。変わ っ て 液状水で の 移動が卓越 し，

水分子 は次々 に 連結 しその 移 動速度は不 飽和透水係数 とポ テ ン シ ャ

ル の勾配 の増加 に よ っ て次第 に早 くなる。

6．　 ま と　　 め

　本研究の 結果以下の こ とが 明 らか とな っ た。

　1，不 飽和ベ ン トナ イ トの 水 分特性試験 の結果，得 られ た 水 分特

性 曲線 は密度 お よび温度 に よ っ て 変化 す る。

　2，浸 潤試験で 得 られ た 水 分拡散 係数 は 体積含水率 に 依 存 して変

化 し，あ る体積含水率 に 対 して最 小値 を もつ 谷型 の分布を示 す。こ

の 分 布は べ ソ トナイ トの 乾燥密 度及び温度 に 依存 して変化 す る。

　3．水分拡散係数の 密度依存性 に は 水 分特性 曲線 の 勾配 の 密度 依

存性が大 き く寄与す る 。 また理論式を 用い て 温度依存性を計算 し，

実験値 と比較 した と こ ろ両 者は 良 く一致 す る こ と よ り，ベ ソ トナ イ

ト中 の 水 蒸 気 と液状水 に よ る 二 相移動 を明 らか に した。

　 4．水 分 特 性 曲線 お よび 水分 拡散 係 数 の 密 度依 存性，温度 依存

性 ，X 線 回折 及びモ ソ モ リ ロ ナ イ ト層間 に 入 る水分 子数の 検討 な

どに よ り，ベ ン トナイ ト中の 水の 保水 と移動 の形 態を考察 した。

　本研 究の 結果，ベ ン トナイ ト中の 水分の 気 ・
液二相移動 がほぼ明

らか とな っ た。しか しなが ら処分環境 下 で は，廃棄体 か らの 発熱 に

よる 温度勾配に 伴 う水移動，ベ ン トナ イ トの 吸水 に よ る膨 潤 応 力 の

発生な どが 想定さ れ る。今後は こ れ らの 影響を考慮 した 水 移 動の 詳

細な 解 明を行 う予 定 で あ る。
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