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 Study on the Nonlinear Sorption Models of Radionuclides through Saturated 

 Soils by Water 
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 A number of models of sorption have been used to describe the transport of chemicals through 

porous media, some representing an equilibrium between the concentration in adsorbed and in solu-
tion phase, and some modeling the kinetics to equlibrium. 
 Though analytical solutions for the material balance equation were obtained in linear isotherm 

systems, some concentration distributions were not expected by them under practical soil conditions. 
In this study, the finite difference method using quasilinearization technique was applied to solve the 

palabolic partial differential equation which describes the transport of solutes, and contains the non-
linear sorption equations. 
 These models well describe the shapes of the concentration curves rather than the linear models. So, 
this numerical approximation appears to have broad and practical utility so as to choose the sorption 
model of radionuclides to soils and/or to predict the contamination spread accurately in case of the 
accidental release of radionuclides from a repository into a subsurface aquifaer. 
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1 概 説

1. 緒 言

わが国の原子力発電所か ら発生 し, 陸上に保管されて

いる低レベル廃棄物だけでも現在2001ド ラム缶で数十

万本あ り, その量は毎年増加 している。その処分法が確

定していない現在では, 今後も陸上や地中に, 固体だけ

ではなく, 放 射性廃液も貯蔵されることが考えられる。

この場合, 諸外国でも報告されている1)ように事故的に

廃二液が地中に漏洩し, 環境が汚染されることが想定され

る。

また, 外国では地中に直接低レベル廃液を処分してい

る事例も報告されている2)。

このような環境汚染, とくに食物連鎖に関連する地下

水汚染は, 漏洩する放射性核種と土壌との反応性が小さ

い場合はそれを輸送する媒体である地下水の挙動が, ま

た, 反応性が大きい場合は放射性核種と土壌との吸着特

性が汚染を評価する上で重要な因子となる。後 者 の場

合, モニタリングによりその時点の汚染分布を明らかに

したとしても, その後の汚染分布の変化を解析的手法で
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予測することは困難であ り, さ らに, 吸着 モデルが線形

でない場合はなおさらのことである。解析的手法を用い

ることを目的として, 初期, 境界条件および吸着モデル

を単純化すれぽ, 汚染が過小に評価されないようなパラ

メータを用いざるを得ず, この場合, 予測精度は第2義

的なものとなる。一方, 土 壌と放射性核種との吸着モデ

ルを検討するための実験データの累積は, パ ラメータが

多いことから現時点で必ずも+分 とはいえない。

このため, 本研究では任意の初期, 境界条件および非

線形の吸着モデルでも適用可能であり, 今後の実験デー

タの累積にこよりその出現が想定される吸着モデル(非 線

形)を 差分法により解析した。 この手法は予測精度を高

めるためのモデルと実験データとの検証および実地層に

おける汚染解析にこも今後利用できると考えられる。

2. 吸着モデルに関する従来の研究

溶解性物質が多孔性媒体, とくに土壌やイオソ交換樹

脂のような媒体層の間隙水中を流動する場合, 種 々の自

然法則(イ オン交換や化学反応など)に 基づいて吸着お

よび脱離作用を受けなが ら媒体中を移動する。このよう

な挙動を数理モデルにより表現する方法には, ある微小

な媒体中での拡散物質の質量保存則から誘導される放物

型の2階 偏微分方程式 と, 固, 液 相間における吸着式と

が連立して用い られる。 この場合, 拡散物質の挙動に影

響を及ぼす物理, 化学因子はつぎのようなものである。

i)媒 体の幾何学的構造に基づ く分散効果および濃度

勾配に基づく分子拡散効果

ii)間 隙水の平均流速

iii)媒 体の充填密度および間隙率

iv)拡 散物質濃度

v)媒 体の化学特性(と くに土壌については含有鉱物

種, 塩基置換容量, 等 温吸着線, 吸着速度定数, 吸

着エネルギーなど)

vi)間 隙水の水質3), (pH, 酸化還元電位, 共存イオ

ン種およびその濃度など)

これまでに提案され てい る主 な 吸着 モ デ ル4鯉10)を

(1)～(8)式 としてTable1に 掲げるが, 上述 したi)

～vi)の 条件すべてを考慮したものはない。吸着モデル

は, (1)～(5)式 の ように瞬間的な固, 液相間における平

衡を仮定したものと, (6)～(8)式 の ようにご, あ る時点に

おける実際の吸着濃度と平衡吸着濃度との差を, 吸着の

駆動力と考えた速度論的なものとに類別できる。以下, 

単純な初期, 境 界条件下でのみ得られている解析解を概

観す る。

一般に吸着モデル式は, 前述 したように, (9)式 に示

される質量保存式と連立させて用い られる。

a Q 2c acac+Cl-p>r-=D--6-V
atpataxeax (9)

ここで, 

Q, C: 固, 液相における拡散物質濃度

t, x: 拡散時間および距離

ρ, γ: 多孔性媒体の間隙率および密度

D), γ: 分散係数および間隙内平均流速

Table 1 Some models and equations for describing the movement of chemicals in soils. 
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LAPIDuSとAMuNDSoN4)は, 初期間隙水濃度は一

様, 流入境界濃度は一定 とした条件で, (1)お よび(6)

式 を(9)式 と連立させた解を, それぞれ(10), (11)式

として得た。

ra--=1l+erf,/vVx,/'JV
c;\2 4D r' a' 4v D

+expCVxerfc/vV+x4v/a'V
D4Dra4vD

(10)

こ こ で,

a'=1v=Vta', r'=l+Kl/a,C)
r

K1は(1)式 にご含まれている定数で, 通常, 分配 係数

と呼ばれている。

C=expVx
IF(t)+k6 5t F(t)dt (11)Co 2 D o

こ こで,

F(t)=exp(-k6t)tIo 2k6, JK1Y (t-y)

2/5-v3

X exp-x2-y V2+Kl-k6 dy4D 4D

I0: ゼ ロ次の修正ベッセル函数

h6: (6)式 に含まれる定数

y: 積分変数

BASTIAN11)らは(1)式にこおいてI0=0とした場合

に, 流 入端からD'の 距離における間隙水中濃度を, (10)

式 と同様の初期, 境 界条件の下で(12)式 と して求 め

た。

anL sin (anL) 
Co 1 (anL)2+(vL/2D)2+vL/D

(vLv2exp+D an2t
ZD Dr' (12)

ここで α1は 次式の根であ り, 他のパラメータは前述

したものと同じである。

vL(anL)2
anL-Cot(anL)+4D 

vL/D

HIESTER9)らは(7)式に示したように, 着目するイ

オンra」 が共存イオン「∂」と競合吸着する場合の解を, 

一定濃度流入条件の下で(13)式 として求めた。 この場

合, 解 は拡散項を無視した近似解である。

Ca

Co

J(r's'-t')
J(r's', t')+[1-J(s', r't')]exp{(r'-1)(t'-s')}

(13)

こ こで, 

J(x, y)=1-e Y eio' (2y)d

(x'y') m/(m+)2

s'=k7Qop/R, t'=k7Co(t-LSp/R), r'=1/k3

h7, h3: (7)式 に 含 まれ る定 数:

Qo: 飽 和 吸 着 量

s: 断 面 積

ρ: み か け 密 度

R: 流 量 率

C0: イ オ ソ 「α」 の 間 隙 水 中 濃 度

また, この 時, イ オ ン 「a」 の 吸 着 濃 度Qaは 次式 で

表 わ され る。

Qa

Qo

1-J (t', r's')
J(r's', t')+[1-J(s', r't')]exp{(r'-1)-(t'-s')}

(14)

HouGHToN5)は(2)式のような2次式の吸着モデル

を次のような矩形波状の境界条件で解析し, (15)式 を

得た。

(C=Co

Q=κ0+K1C2+K3C42
(xC-L0

IC=0
(Q=0

上 記 の 条 件 は, -0<x<1。 に お い て, そ の一 区 間, 

一HO/2<κ<D'0/2で は初 期濃 度(液 相 で はCo, 固相 で

はQo)が 分 布(Ko, K1, 属 は 定 数)し て い る こ とを

意 味 す る。

(C/Co)={exp(d)・[erf(ρ'+h')一erf(d+h')}

/{1-erf(p')-}-exp(g')一[erf(p'一E-h')

-erf(q'+f-h')]-f-exp(m')[1-f-erf(q')]}

(15)

こ こ で, 

α1=ρ/(1-p)γ, U=y/(1+K1α'),

λ'=2I(2/α'(1+I(1/α')

D'=D)/(1+K1/α'), ξ'=x-U'
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Ni=(ξ'+D, o/2)/2/Dt, q'=(ξ'-D, o/2)/2D't}

d=λ'CoU(2∫ ξ'+λCoU'2+D, L0t/4Dγ'

h'=λ'CoU'/2～/D't, z'=λ'CoUD, o/2D'

DAvIDsoN12,13)およびLAI14)らは(1)式(Ko=0

とす る)を 矩 形 波 状 の境 界 条 件 の も とに 解 析 し, (16)式

を 得 た。 この場 合, 線 形 等 温 吸着 式 が 成 立 して い るに も

か かわ らず, 溶 解 性物 質 の 挙 動 を+分 な 精 度 で 予 測 で き

な か った。

C-1[G(x, t) -G(x, t-T)]
C02 (16)

こ こで, 

G(x, t)=erfc-
4Dx-U/t+2U, t

exp-x-t-D, U-I-Ut--x
/4Dt

exp-xU-erfcx+Ut
-D'/4D't

MIRSA15)らは(17)式で表わされる一次反応型の吸

着モデルを, (16)式 の場合 と同じ矩形波状流入境界条

件の下で解析 し, 硝酸性窒素および塩素イオソの挙動を

検討した。 この: 解析解は(18)式 で表わされる。

∂Q/∂∫=hl1C(17)

C/Co=(1/2)P(x,1)-1)(κ, 1-0)], T (18)

こ こで, 

P(x, t)=exp 2D (V-0)1. erfc x-t8
4Dt

-expr x (V+8) erfcxt8
L 2D v4D t (19)

θ=γ2+4D)h11, k11=h11/α'

上述した解析解の初期条件, 境界条件および吸着モデ

ルは単純であ り, 実際に想定される汚染を予測するため

に用いることは難かしい。 したがって, 多 くのパラメー一

タを含む数理モデルを解析するためには解析的手法より

も, 差 分的手法が, よ り有用であると考えられる。

H 非線形吸着モデルとその差分解析

1. 緒 言

土壌 と土壌水のように溶解性物質の固, 液相間におけ

る吸着モデルにおいて, は じめに考慮すべき因子は着目

する溶質の濃度である。例 えば無担体状の放射性核種が

吸着の履歴現象を示さない ものと仮定すれば, 溶質は等

温吸着式に従って土壌中を流動すると考え られる。 しか

しなが ら高濃度の担体を含む場合はイオン交換容量を考

慮する必要がある。さらに, 土壌のように種々の粘土鉱

物や化学物質を含み, 形状も複雑な媒体では, 土壌水の

流速が遅くても瞬間的に固, 液 相間の平衡状態が成立す

るとは考え難い。また, 一度吸着された物質が種々の要

因により土壌水中へ脱離され難い場合もある。 したがっ

て, 土粒子の形状や溶質の化学性状を考慮 して, 速度定

数を導入する必要があ り, この場合もそれが単なる定数

ではなく, LINDsTRoM1)らが提案したような, 濃度の

函数となる吸着モデルについて解析を進める必 要 が あ

る。

以上に述べた事項を考慮すれぽ吸着モデルは非線形と

なり, 解析的にご取 り扱 うことが難かしい。 したがって, 

以下では, これまで解析解の得 られていない吸着モデル

を差分解析法により取 り扱い, 流れ系に適用して固, 液

相濃度分布を求め, さらにご各モデルに含まれるパラメー

タと分布形状を検討する。

2. 解析に用いた吸着モデル式

HIESTERら9)により提案された(7)式は, 固, 液相

中の総イオン濃度Q0お よびC0を 考 慮すれば(20)式

で表わされ る。

∂Q/∂'=hs'[(Qo-Q)C-I>s'(Co-C)s] (20)

ここで, 

Q0: イオ ン交換容量

Co: 液 中総イオン濃度

Q: 固相濃度

hs: 吸着速度定数

κs': 平衡定数

C: 液相濃度

(20)式 は, 液相中のある濃度C0に 対 して平衡状態

(∂Q/∂'=0)が 成立する固相濃度 をQ0と し, つ ぎの無

次元数を導入すれば(21)式 に変換される。

w=C/Ce, q=Q/Qe, z=x/L, T=Vt/L

ε0=(10/Q0, ε2=C0/C0

Nくs=(1-ε1)/(1-ε2), hs=hs'CeQoD, /τ/Qe

∂g/∂τ=hs{ω(1-ε1q)-κsq(1-ε2zo)} (21)

土壌間隙水の流速が遅い場合, 溶質の分子拡散現象を

無視できないので, 本研究では(21)式 を(9)式 と連立

させた場合をa解析する。

RocHoN16)やSALTELLI17)らは(17)式で表わした

一次反応式を汚染解析に用いているが, NV次 反応式の解

析はなされていない。また, 溶質は, それが単一の化学

種であっても複数の溶存形態を呈する場合もある。そこ

で, こ こでは, (22)式 の ように線形等温吸着式 とN次

反応式とを組み合わせたものを, よ り適用範囲の広いモ

デル式と考えて解析する。
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aQ=K1aC+kr'CN
at at (22)

(22)式 は, 前 述 した無次元数を用い る こ とに よ り

(23)式 の ように変換される。

∂g/∂τ=∂ω/∂τ+hω2>(23)

ここで, 

kt=kt'CeNL/VQe

(22)式 では飽和吸着量が考慮されていないため, そ

の右辺第2項 に飽和吸着量(Q'0)を 含む式, す なわち

(20)式 に おいて κs'=0と した式, を代入すれば(24)

式を得る。

∂Q/∂'=1(1∂C/∂+h(Qo-Q)C (24)

LI: NDsTRoM18)ら は固, 液 相の, あ る閉鎖系において, 

溶質の平衡吸着量にご対する吸着被覆率g(0≦ σ≦1)と

ともに, 吸着 の速度定数が変化するモデルを提案 した。

さらに, このモデルにおいては, 吸着および脱離過程て

の溶質の付着確率をそれぞれ ω1, ω2と し, それ らをq

と関連づけている。このような吸着モデルは, 地 層のよ

うに地下水が流動する系では(25)式 の ように表わされ

る。

aQ/at=kf'cv1C-kb'w2Q(25)

ここで,

ω1=9/2

w2=q/2

hf=hfexp[-(Go+α1q)/1/T1

kb'=hb・exp[-{∠Go'+(1-g)α1}/RIT]

∠G0, ∠G1: 吸着および脱離過程の初期活性自由エネ

ルギー

α1: エネルギー歪係数

R, T: ガス定数および絶対温度

(25)式 において平衡状態が達成された場合(q=1)に

は ω1=ω2と な り, 吸着および脱離過程の確率は等 しく

なる。

以上, (20), (22), (24)お よび(25)式 はすべて非

線形吸着モデルであるため, 次項では例として(25)武

を差分解析する手法を概説する。

3. 非線形吸着式の疑似線形化と差分解析

(25)式 において, あ る液相濃度C0と 平衡状態にごあ

る固相濃度Qeを 考えるとき, ∂(2/∂'=0で あ り, か つ

q=1で あ ることか ら次式が得られる

kb=Ce-kf, exp-Go-4Go'+aEQ
e RT

(26)

(26)式 を(25)式 に代入 し, 前述 した無次元数 ω, 

4, 2お よび τを用いれば(27)式 が誘導される。

1aq=w (1-q-exP (-fiq)-q2 exP-(3(2-q) I
kr aT 2 2

(27)

こ こ で, 

kr=kfCeL-exp (-4G0/RT)-aEQ
e V R RT

一般的に非線形式を差分解析するには, それを線形式

に変換する必要があり, ここではLEE19)に よ り開発さ

れた疑似線形化法の適用を試みる。

いま, (27)式 に含まれる未知函数 ω, gを, それぞ

れ, n+1, g0+1と し, 既知函数と想定するn, q0近 傍

に, (27)式 の右辺を展開すれば, (28)式 を得る。

J-aqn+1-F(wn, qn) a(wn+1"-wn
kr at aw w=wn

+aF(qn+l-qn)aq q qn
(28)

(28)式 の右 辺 を 未 知 函 数gn+1, n+1に つ い て 整 理 す

れ ば(29)式 を 得 る。

Fn+1=1/kr・ ∂qn+1/a=qn+1+1 (29)

こ こ で, 

a%=[1/2+(1-q%/2)β]aηexp(一 βqπ)

+(1+β(7π/2)qπexp[-β(2-qπ)】 (30)

∂π=(1-qπ/2)exp(一 βqπ) (31)

c%=[{1+(2一(7π)β}%qπexp(一 β(1π)

+(1+βgπ)gπ2exp{一 β(2-qπ)}] (32)

一 方, 多 孔 性 媒 質 内に お け る物 質 移 動 を表 わ す(9)式

に つ い て も 同様 の無 次 元 数 を 用 い れ ぽ(33)式 が 得 られ

る。

01ZUn+1+K
ra-=Kp a2wn+1-u1n+1

0dv 0dv 0122 012
(33)

こ こ で, 

KrQe(1-p)γ/ρCe, 1(=D/γD,

結 局, (33)お よび(29)式 を 用 い て, 未 知 函 数n+1, 

qn+1を 求 め る こ とに な る。 この さ い, 任 意 の 函 数形 で 表

わ され る流 入 境 界 条 件 お よび初 期 分 布 条 件 は つ ぎの とお

りで あ る。

q%+1=f(Z), π+1=g(g)τ=0, 0<g<1

zoπ+1=h(τ): τ>0, 2=0

∂n+1/∂2=0 τ>0, 2=1

す なわ ち, τ=0お よび2=0で は デ ー タ と して任 意 の

値9(9), f(9), h(τ)を 与 え る こ と が で き るた め, 解 析

的 手 法 を用 い る場 合 の よ うに, 単 純 な条 件 を 設 定 す る必
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要はなく, こ こに差分的手法の特色がある。

無次元距離(2)お よび時間(τ)に 関する函数, ω"+1, 

gn+1お よびそれらの偏微分形 の差 分に はCRANK-NI-

COLSONに よる表示に類似したものを用いた。 なお, 差

分表示法や未知函数を求める手順などは別に報告したの

で20), ここでは省略する。

皿 差分解析結果および考察

HIESTERら が提案 した(21)式 について, 拡散項を

無視しない(9)式 と連立させた差分解析により得た液相

濃度分布 ω(C/C0)の 結果を: Fig. 1に 掲げる。 ここで

は平衡定数 κsを パラメータとし, 他の定数 としては次

の値を用いた

ρ=0.4(-)γ=2.6(g/cm3)

V=2(cm/hr) D/V=O.0l(cm)

L=50(cm) Qo=5. 0(unit/g)

Co=5. 0(unit/cm3) Ce=0. 5(unit/cm3)

ε2=0.1(-)

κsは, 着 目する溶質の平衡状態にこおける液相中の濃

度分率 ε2(C1/Co), お よび固相における吸着容量 分 率

ε1(Qe/Q0)に よ り表わされる平衡定数[(1-ε1)/(1-

ε2)]で あ り, これ らの関係はFig. 2の ようにご図示され

る。た とえば ε2を 一定 としてKsを 大きくすれば, ε1

は小さくなる。このことは土砂の溶質に対する平衡時の

吸着濃度が低 くなることを意味 している。したがって, 

Fig. 1に 示 したように, いずれの曲線も流入量を2τ と

したにもかかわ らず, IKsが 大 きくなる。すなわち ε1が

小 さくなるにつれて, 流入濃度C0に 対する間隙水中の

濃度分布の進行は速 くなることがわかる。

つぎに, ε1を 一定(0. 9)に 保ち, 速度定数hs'を

0. 05, 0. 10お よび0. 5と した場合の液相濃度分布の結

果を, 流入液量が0. 4, 2お よび4τ の各場合について

計算した。その結果をFig. 3に 示す。 これによればhs'

が小 さいほど濃度フロントが分散されることがわかる。

すなわち, カラム実験などの破過曲線にみられる立ち上

りの濃度勾配について, 分散係数D)以 外に, 速度定数を

導入することにより, 実験結果 と理論曲線との適合性を

検討することが可能である。

流下方向のある地点(9=0.4)に おいて, κsを 一定

(1. 0)に 保 ち, hs'を パ ラメータとした場合の吸着速度

∂s/∂τの時間変化を計算 した結果をFig. 4に 示す。 こ

れによれば, hs'が 大 きくなるにつれて, ∂q/∂τ>0の 範

囲(フ ロソト部)が 狭 く, 吸着現象が速 く終了している

ことが明らかである。

(33)式 にご含まれている分散係数は, 間隙内の平均流

速が非常に小さい場合は分子拡散係数に近似され, 流速

が大きくなれぽメカニカルな分散現象が卓越して, P/γ

値 が分散量を規定する多孔性媒体に特有な物理定数とな

Fig. 1 Concentration profiles in the solution phase obtained for various 

 equilibrium constants, where the inflow volume is 2z respectively. 

Fig. 2 The isotherm equilibrium obtained for 

 the parameter, KS. 
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る21)。

そ こで, D)/y値 を, 0. 045, 0. 45お よび4. 5(cm)

とした場合(γ=・2cm/h)の 液相濃度分布を, 2τ の流

入量について計算した。その結果を: Fig. 5に 掲 げる。

これによればD)/γ 値が1以 上になれば, 分散項が濃度

分布に及ぼす影響の大きいことが推定される。

飽和吸着量を考慮していない吸着モデル(22)式 を, 

以下 の定数について計算した結果を: Fig. 6に 示す。 こ

れ らは, 流下方向4地 点(2=0. 1, 0. 2, 0. 3お よび0. 4)

での間隙水中濃度を, 矩形波状流入境界条件(4τ)で 求

めた結果である。

K1=2.0(cm3/g) kt'=0. 316(Z/h)

Ce=0.1(unit/c. m3) Qe=0.475(unit/g)N=2

D/V=0. 074(cm)V=150(cm/h)

これによれば, 濃度 フロントが通過する間の流出濃度

の上昇は認め られるが, ω(C/C,)が1に 漸近せずにプ

ラトー状態が出現する。

この現象を検討するために, 破過曲線としてではなく

流れ軸方向の固, 液相濃度分布を計算した。その結果を

: Fig. 7に 掲 げる。これによれば, (22)式 右辺第2項 が

飽和吸着量を考慮しない非可逆項であるため, 流入量が

増加する(吸 着時間が長 くなる)に つれて固相濃度は増

加している。一方, 液相濃度の分布は, 流入量の増加と

ともに包絡線を形成する様相を示している。これは, 濃

度フロソト部が通過した後の, 微 小時間における流れ軸

方向の各地点で, 単位媒体層当 りの流入量が吸着量 と流

出量について平衡状態を保ち, さ らに, 流下 方向に溶質

が移動するにつれて, 吸着損失によ り, 液相濃度が低下

するためである。 このように, ω(C/C,)が1以 下で, 

流 出破過曲線にプラトー状態が出現する現象は, 1311や

90Yな ど22, 23)の場合について報告されている。

(22)式 に おいてN=1, さらに飽和吸着量Qo'を 考

Fig. 3 The effect of the rate constant on the concentration profiles in 

 the solution phase for 0. 4, 2 and 4z- inflow volume. 

Fig. 4 The change of adsorption rate, aq/ar at 
 a dimensionless distance, z=0. 4 with 
 inflow volume of a constant concentra-
 tion. 

Fig. 5 The effect of dispersion coefficient on 

 the concentration profile. 
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慮した(24)式 の計算結果をFig. 8に 掲 げる。 この場

合の流入条件もFig. 6と 同 じ, 矩形波状(4τ)で あり, 

用 いたパラメータは以下のとお りである。

Qo'=0.5(unit/g), Ce=0.1(unit/cm3), 

K1=2.0(cm3/g), kt'/V=0.1(cm2/unit)

Fig. 8に よれば, Fig. 6で は プラトー状態を示 して

いた破過曲線が, 徐 々に1に 漸近 してい くことがわか

る。 これは, こ こでは飽和吸着量を考慮 しているため, 

吸着濃度Qが 増加するにつれて, Qo'一Qが 小さくなる, 

す なわち, この項を含む(24)式 で表わされる吸着速度

が小さくなるため, それに対応 して液相濃度が増加する

ものと考え られる。このような現象は, 144Ceや32Pの

カ ラム実験結果22,24)に報告されている。また, 単一の放

射性核種においても, 可逆および非可逆の溶存成分が混

在するような吸着分布を示す結果25)も認め られている。

Fig. 9に は, (24)式 において, この第1項 のかわ り

に(20)式 を用いた場合の, 固, 液相濃: 度分布を示す。

用いたパラメータは, 以下のとお りである。

Co=1.0(unit/cm3) Ce=0.05(unit/cm3)

Qo=2.5(unit/g) QQ=0.28(unit/g)

Qo'=0.1(unit/g) V=150(cm/h)

hs'=40(cm3/unit・h) kt'=50(cm3/unit・h)

この計算条件は, 4τまでの矩形波を, そ の後6τ まで

流出移動させた(合 計10τ 流入させた)も のである。

これによれば, (24)式, 第2項 の非可逆吸着項のため

に, 流入した一定量(4τ)の 溶質は流下方向へ移動する

につれて固相(破 線)側 に移行し, 液相(実 線)の 濃度

分布が次第にご小さくなる。 また, 飽和吸着濃度(Qo,)を

考 慮した非可逆項のために, 固相に吸着された溶質は, 

液 相濃度が移動 してゼロになっても完全に脱 離 され な

い。

以上は, 種 々の組み合わせたモデルについて分布を検

討 したが, 最後に, 吸着速度定数が吸着濃度の函数とな

る(25)式 の差分解析結果について述べる。Fig. 10に

は, 以下 のパラメータを用い, (26), (33)式 を連立さ

せた固, 液相濃度分布を掲げる。

Ce=0.1(unit/cm3), Qe=0. 15(unit/g), 

y'=10(cm/h), hr=17(-), β=0.5(-)

この結果も, 前図と同様に, 4τ までは ω=1, その後

の10τ までは ω=0と した境界条件の下で得た分布で

ある。これによれば, これらの分布は, 解析解で得 られ

る線形モデルで示されるような対称形ではな く, フロソ

ト部側にご歪んでいる。Fig. 11は, これ らの分布を流下

地点2=0. 1, 0. 2, 0. 3お よび0. 4で の破過曲線として

計算した結果であ り, これでは, テー リソグ現象が表現

されている。なお, カラム実験によりテー リソグ現象が

示されるものには110mAgや137Cs22, 26)な どがある。

Fig. 6 The breakthrough curves at four distances, described using the 
 Eq. (22). 

Fig. 7 The concentration profiles for 4r inflow 
 volume, described using the Eq. (22). 
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IV 結 語

本研究では, 放射性廃液の陸地もしくは地層保管に際

しての事故的漏洩を想定し, 比較的狭少な範囲に限定さ

れる汚染の進行を, 精 度よく推定するための吸着モデル

の検討, お よびその解析の必要性を論 じた。ついで, 従

来得 られている解析解の適用限界が, 主 として線形の吸

着モデル, お よび単純な初期, 境界条件の場合に限 られ

ることを指摘するとともに, これ らの制約条件を必要 と

しない差分解析の利点を論じた。本研究では, 吸着モデ

ルとしては, 従来提案されたものを用いているが, それ

らを組み合わせたもの, お よび非線形であるために検討

されていないモデルなどを流れ系に適用し, 差分解析を

行なった。得られた主な結果は以下のとお りである。

(i)差 分解析法では, 振動 しない安定な解を得た。

(ii)HIESTERら の提案した吸着モデルを拡散項 も

Fig. 8 The breakthrough curves at four distances, described using the 
Eq. (24).

Fig. 9 The concentration profiles for a 4r rectangular inflow wave, where 

the sorption is obeyed to both reversible and irreversible reaction 

 with an adsorption concentration of saturation.

Fig. 10 Asymmetrical concentration profiles 

 described for a rectangular inflow wave 

 using Lindstrom's model.
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含めた流れ系に適用し, パ ラメータが濃度分布に及ぼす

影響を検討した。

(iii)流 出破過曲線において, 流 出濃度が流入濃度よ

りも低い濃度でプラ トー状態が達成される機構を, 多孔

性吸着媒体内の濃度分布を求めることにより明らかにし

た。

(iv) 破過 曲線の立ち上 りの勾配が2段 階になるよう

な現象を, 飽和非可逆吸着反応式を用いて説明した。

(v)以 上 のほか, 難脱離性成分やテー リングなどが

分布にご現われる現象を, 差分解析により明らかにした。

土壌の物理, 化学特性が複雑であることから, 今後はケ

ーススタディーとして放射性核種の土壌中における挙動

をさらに累積し, 本研究で述べた手法を用いて吸着モデ

ルを作成して行くことが必要と考えられる。

Fig. 11 The breakthrough curves which show the tailing edge, described 
using the Eq. (25). 
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