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1．は じめ に

　 高 レ ベ ル 放 射 性 廃 棄 物 の 地 層 処 分 に 関 す る研 究 の

た め の 立 坑 が，幌延深 地 層研究 セ ン ターに よ っ て 掘 削

され て い る ．こ の 掘削 工 事 に よっ て 発 生 す る掘削 土 （ズ

リ） は 窒 素 を 含 ん で い る た め ，降 雨 や 雪 解 け 水 の 浸 透

に よ り掘削 土 （ズ リ） 置 場 か ら徐 々 に 窒素 が 溶 出 し て

い る ． こ の 浸 出 水 は 脱 窒 素 処 理 （213NHi＋

HC10 → 1／3N2（g）十 HCI 十 H20 ）に よ り，天 塩 川への 全 窒

素 の 排 水 基 準 （日 間 平 均 60mg1L ） を満 た すよ うに 適

切 な 処 理 が 行 わ れ て い る が，処 理 後 の 全 窒 素 濃 度 が （季

節 に よ っ て 若 干 の 上 下 は あ る もの の ） 時 間 と共 に 上 昇

して い る こ と が 確 認 され て い る，こ の 原 因 は 窒素 が ア

ン モ ニ ア 態 （NH4
＋

）か ら亜 硝酸態 （NO2
．
）や硝酸態 （NO3

−
）

に 酸 化 ，す な わ ち硝 化 す る こ と で，脱窒素処 理 に よ る

除去 が 行 わ れ な くな る こ と に よ る も の で あ る．

　 硝 化 を 抑 制 す る こ と が 全 窒素濃度 の 上 昇 を 防 ぐ方

法 の
一

つ で あ る た め，本研 究 で は 掘 削 土 （ズ リ） 置場

を模擬 し た カ ラ ム 試 験 に よ り浸出水 に 含 ま れ る 各 形 態

の 窒素 の 含有 量 を調 べ ，硝化 反応 に 関す るモ デル を構

築 し 掘 削 土 （ズ リ） 置場 浸 出 水 の 硝 化 速 度 の 推 定 や 硝

化 速度 に 影響す る 因 子 の 考察 を行 っ た ．

2．試験方法

　掘削 ± （ズ リ）試 料 は 掘削現場 の 地下 140m 地点 の

声問層 か ら採取 し た 泥 岩 を用 い た．こ の 地 層 は 珪 藻，

有 孔 虫類 な ど の 遺骸 を 含 み ，こ れ が 窒 素 の 溶 出 源 と推

定 され る ．こ の 掘 削 土 （ズ リ） を 雕 後 2   以 下

ま で 粉砕 し，高 さ 350mm ，内径 52　 mm の ア ク リル の

カ ラ ム 容器 に ，充填密度 が 0．70691cm3 で 均
一に な る よ

う締 め 固 め た ．ズ リ試 料 を 充 填 し た カ ラ ム に 上 部 か ら

脱 イ オ ン 水 を 毎 週 一定 量 注 ぎ 下 部 か ら浸 出 した 水 を 回

収 し，pH 等 の 測定 を 行 っ た 後，0．22 μ m メ ン ブ レ ン

フ ィ ル タ ーに よ っ て ろ過 し，イ オ ン ク ロ マ トグ ラ フ に

よ っ て 各イ オ ン の 定量 を 行 っ た．

　 こ れ と 同 様 の 操 作 を，そ れ ぞ れ 条件 を 変 え た 6 本 の

カ ラ ム で 行 い ，分 析 結 果 を 比 較 した，そ れ ぞ れ の カ ラ

ム の 条件を表
一1 に 示す．ケ

ース 1，2，3 で ズ リ試 料 の

充 填 量 の 違 い ，ケース 4．2，5 で 降水量 の 違 い に よ る窒

素 成分 の 溶 出 挙動 の 比 較 を 行 っ た ，ま た，ケース 6 は

1 週 間 に 2 回 の 降水 お よ び 浸 出 水 の 回収 を 行い ，ケ
ー

ス 5 と比 較す る こ とで 降 雨 頻 度 に よ る 溶 出 挙 動 の 比 較

を行 っ た ，

3．解析方法

　地 下 水 流 動 解 析 コ ード MODFLOW に 溶質移 行解析

コ
ー

ド RT3D を連成 させ て 硝 化 の 逐 次 反応 （NH4
＋

→

NO2
−一

・NO3
’
） の シ ミ ュ レ ー

シ ョ ン を 行 っ た ，シ ミ ュ レ

ー
シ ョ ン で は 流動 は 定常 で あ る と仮 定 し，NH4

＋
，　 NO2

ー

の 反 応 （分解）速度定 数，NH ♂の 吸着 の 分 配 係数 を パ

ラ メータ と して 全 て の カ ラ ム 試験結果で 実 測 値 と解析

結果 と が一
致す る よ うにパ ラ メ

ータ の 同定 を 行 っ た ，

表 一1　カ ラ ム 溶 出試 験 の 条 件

ケース 試 料厚 さ

　（cm ）

試料充填

　量 （9）

降 水 量

1 10 30 60mL × 1 回 ／wk

2 20 60 60mL × 1 回 ／wk

3 30 90 60mL × 1 回／wk

4 20 60 30mL × 1 回 ／wk

5 20 60 120mL × 1 回／wk

6 20 60 ．601hL× 2 回 1wk

4．カ ラ ム 試 験結果

　ケース 1，3 の 窒 素成分 の 分析 の 結果 を ま と め た もの

を 図 一1，2 に そ れ ぞ れ示 す，他 の ケース も全 て 共 通 し

て NH4 −N ，　NO2 −N ，　NO3 −N の ll匱番 に 濃度 ピー
ク を 示 し，

硝 化 の 逐 次 反応 が 確認 され た ，

　NH4 −N は 初期 に お い て 高い 値 を 示 し，時 間 と と も に

濃度 が 低下 し ， そ の 後 ケース 1 で は 5mg ／L 程 度，ケー

ス 3で は 30mgZL 程度 の ほ ぼ
一

定 の 値 で 溶 出 し続け た，

充填 した ズ リ試料 が 多い ほ ど NH4 −N は 高 い 値 を示 す

こ とがわ か る，

　NO2 −N と NOrN は ズ リ試 料 が 多 い ほ ど ピ ーク が 高

く な る 傾 向が 見 られ た ，ま た，NO2 −N は ピー
ク に お け

る グ ラ フ の 形 に 違 い が 見 られ，試料充 填 量 の 多 い ケ ー

ス 3 に お い て は 最大濃度 の 出 現の あ と濃度 は す ぐに は

低 下 し な か っ た ．NO3 −N は ピー
ク の 出 現 時間 に 違 い が

見 られ ，ピーク が 高 い ほ ど ピ
ー

ク ま で の 時 間 が 長 く な

る傾 向 が 見 られ た ，

　ケ
ー

ス 1．3 の pH の 変 化 を 図 一3 に 示す ，初期 の 浸 出

水 は pH8 程 度 で あ っ た が ，時 間 の 経過 と と も に低下 し

試 験 の 最後 に は pH3 程度ま で 低 下 し た．こ の 変 化 は

NH4 ＋

が NO2
’
や NO3

．
に 変化す る 際 H ＋

が 放 出 さ れ る た め

と考 え られ る．ま た ，pH が 低 くな る （6〜4 以下） こ

とで 硝化 を 促す硝化 細菌 は 不 活性化す る た め
1＞，最 終
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的 に は NH4
＋

の み が 溶 出 し続け NO2
’
や NO3

一
が 検 出 され

な くな っ た と考 え られ る，

　ケ
ー

ス 4，5 に お け る 浸 出 水 の データ は ，そ れ ぞ れ ケ

ー
ス 3，1 に 類似 した 結 果 が 得 られ た，す なわ ち，水 量

が 少 な い こ と と ズ リ試料 が 多い こ とは 対 応 して お り，

固 液 比 の 違 い に よ っ て 溶 出 挙動 は 変化す る こ と を示唆

し て い る．

　 ま た ，ケー一ス 6は ケース 5 に お け る 浸出水 の デ ータ

と類似 し た 結果 を 示 し た，す な わ ち，降 雨 頻度 に 関 わ

らず，水 量 の 合計 が 同 じで あ れ ば窒素 の 溶 出挙 動 に 大

き な 影 響 を 与 え な い こ と を 示 し て い る，

1000

IOO

01

1

（
曼
ね、

δ

遡

0．1

1000

100

貧

ぎ
10

）

遡 　 1

0．1

9876543210

＝
q

0 50　　　　　　100 　　　　　　150
　　 時間 （days）

図
一1 ケ ース 1の 窒素の 溶 出 挙動
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図 一2 ケース 3 の 窒素 の 溶出挙動
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の 5 ケー
ス の カ ラ ム 試 験 の 解析結果 も踏 ま え，NH4 ＋

の

分配係数 を 4cm3 ／g，　 NH4 ＋

，　NO2
’
の 反 応 （分解）速度

定数 をそ れ ぞ れ 0，1／day，0，03 ／day と設 定 し た 。な お ，
NO2

’
と NO

コ

『
の 分 配 係 数 は ゼ ロ と した ．こ の 図 か ら，

NH4
＋
に 対 して は ズ リ との 相 互 作 用 （分配係数） を 考慮

し，NH4 ＋

の NO ゴへの 酸 化 反 応お よ び NO2
’
か ら NO3

’
へ

の 酸化反応 を
一

次 反 応速度 と す る こ と に よ っ て 実測値

と解析 結果 と を お お む ね
一

致 させ る こ と が で き る こ と

が わ か る ．し か し ， 試験開始か ら 75〜100日以降 は NO2
’

や NO3
一
濃度 が極端 に低 下 し，NH4 ＋

の みが 溶 出 し続 け た

が，こ の こ と は 解析 で は評 価 で き て い な い ．こ の こ と

は 図
一3 に 示 した pH 変化を考慮 す る と，　 pH の 低 下 に

ともない 硝 化 反応 が 抑 制 さ れ ，そ の 機構 を モ デ ル 化す

る 必 要 が あ る こ と を 示 す，
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図一4 ケ
ー

ス 3 の 実 測値 と解析結果 の 比 較

6．考察

　ズ リ層 の 厚 さや 降 雨量 の 異 な る カ ラ ム 試験 の 結果，
ズ リ層 の 厚 さ と と も に，ま た 降 水 量 の 減 少 と と もに

NO2
’
や NO3 儂 度 が 上 昇 す る と と も に 高 い 濃度 で の 継

続 時 間が 長 くな っ た ，すなわ ち，ズ リ 中の 浸透水 の 滞

留時間 が 長 く な る ほ ど 硝化 作 用 を 受 け，NO2
’
や NO3

一

濃度 は 増加 し た ，こ の 傾 向を踏 ま え ， 掘削土 （ズ リ）

置場 か らの 窒素成分 の 浸出を 評価す る 必要 が あ る ，
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図 一3 ケース 1，3 の pH 変化
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5，解析結果

　ケース 3 を 例 に と っ て ，解 析 結 果 と実測値 と を 比 較

す る ．図
一4 は ケ

ース 3 の 実測値 （プ ロ ッ ト） と解析

結 果 （曲 線） と を比 較 して 示 す．こ の 図 で は ズ リ層 の

厚 さ，水量，充填密 度 を ケース 3 の 実測値 を用い ，他

7．ま と め と今後 の 予 定

　今 回 の カ ラ ム 試 験 で 硝 化 反 応 に 関す る速 度定数 を

同 定 す る と と も に ，窒素成分 の 溶 出挙動 の 特徴 を 明 ら

か に し た．

　今 後 は 水温 ，水 質，飽和 ・不 飽 和条件が窒素成分 の

溶 出 挙 動 に 与 え る影響 を評 価 し，効 果 的 な 硝 化 防止 対

策 を 立 案 して 行 く予 定で あ る ．
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