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　Radionuclide transport parameter uncertainty is an important consideration in the safety assessment of high‐level 
radioactive waste disposal.  This paper describes the development of a method for the quantitative estimation of 
transport parameter uncertainties from in‐situ tracer experiments. The method utilizes a probabilistic inversion based 
on the maximum likelihood method.  Transport parameters and their uncertainties are derived from a series of 
conservative and reactive tracer tests conducted in a single fracture at the  A sp

・・
 o  Hard Rock Laboratory in Sweden.  ・・

These transport parameters and uncertainties are useful for evaluating the influence of parameter uncertainty on safety 
assessment.
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　高レベル放射性廃棄物地層処分の安全評価においては，核種移行計算に用いる入力パラメータ値の不確実性が

計算結果に及ぼす影響を定量的に評価することが重要な課題の１つとなっている。本研究では，原位置で実施さ

れるトレーサ試験データから核種移行パラメータの同定並びに，同定値の不確実性の定量的評価を目的に，最尤

推定法を用いた逆解析プログラムを開発した。そして，スウェーデン A sp
・・  o 島の地下研究所内の単一割れ目内で・・

実施された非収着性及び収着性トレーサを用いた原位置トレーサ試験結果から得られる核種移行パラメータの不

確実性を評価した。今後，このような手法で定量化された不確実性が安全評価に与える影響を組み合わせて検討

することで，本手法が安全評価に用いられるパラメータ値の妥当性や保守性を確認するために必要な試験項目や

精度等を明確にすると考えられる。

High‐Level Radioactive Waste, Geological Disposal, Safety Assessment, Uncertainty, Radionuclide Transport, In‐Situ 
Test, Tracer Test, Inversion Method, Maximum Likelihood Method, Information Criteria

原位置トレーサ試験より得られる核種移行
パラメータ値の不確実性評価
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１．はじめに

　高レベル放射性廃棄物地層処分の安全評価の不
確実性はシナリオ，モデル，データに依存し，そ
れらが安全評価結果に与える影響を検討すること
が課題となっている1）。本研究ではそれらの不確実
性のうちデータの不確実性に着目し，原位置で実
施される核種トレーサ試験データから核種移行パ
ラメータ値を同定するとともに，同定値の不確実
性を定量的に評価する手法について検討した。核
種トレーサ試験を評価するモデルとしては，単純
かつ少ないパラメータ数から検討することとし，
亀裂性岩盤を対象とした均質一次元平行平板モデ
ルを採用した。このモデルは，亀裂中の移流，分
散，岩石基質部中へのマトリクス拡散と放射性核
種の崩壊を考慮したモデルで，「わが国における高
レベル放射性廃棄物地層処分の技術的信頼性，－
地層処分研究開発第２次取りまとめ－」1）（以下，
第２次取りまとめ）における安全評価でも用いら
れている。
　トレーサ試験が実施された場の不均質性を考慮
する場合には，第２次取りまとめレファレンス
ケース1）と同様に複数の均質一次元平行平板モデ
ルを重ね合わせることで，移行経路の不均質性を
表現することとした。このように安全評価に用い
られるモデルで原位置試験データの検討を行うこ
とで，原位置試験の不確実性が安全評価に与える
影響を直接的に検討することが可能となるととも
に，その検討結果から安全評価に用いられるデー
タの不確実性を考慮した原位置試験手法の構築に
資するものと期待される。
　原位置で実施される核種トレーサ試験データか
ら核種移行パラメータ値を同定，並びに同定値の
不確実性を定量的に評価する手法として，最尤法
を用いた逆解析2），3）プログラム並びに同定値の信
頼区間を評価するプログラムを作成した。本研究
では，均質一次元平行平板モデルの重ね合わせに
より場の不均質性を表現するが，その際に重ね合
わせる数の最適値選択基準として赤池の情報量基
準をはじめとする４つの基準を採用した2），3）。
　作成した核種移行逆解析プログラムを用いて，
スウェーデン A sp・・  o 島の地下研究所ハードロックラ・・

ボラトリー（以下，HRL）内の単一割れ目を対象に
実施された非収着性トレーサ及び収着性トレーサ
を用いた原位置トレーサ試験4）から得られる核種移
行パラメータ値の不確実性について検討を行った。

２．核種移行逆解析手法

２．１　核種移行支配方程式

　割れ目中の核種移行には，岩石基質中へのマト
リクス拡散と放射性核種の崩壊を考慮した均質な
一次元平行平板モデルを採用する。割れ目及び岩
石基質中の非定常核種移行支配方程式は，それぞ
れ以下のように表される。

ここに，上添え字mは岩石基質部を表す。また，
qは割れ目内の地下水実流速［m/s］，DLは縦方向
分散係数［m2/s］（＝� Lq＋Do）， �Lは縦方向分
散長［m］，Doは自由水中の拡散係数［m2/s］，λ
は崩壊定数［1/s］，bは開口幅の1/2［m］，Deは
実効拡散係数［m2/s］（＝θ mDm），θ mは岩石基質
部の有効間隙率［‐］，Dmは岩石基質間隙中の拡
散係数［m2/s］，C，Cmはそれぞれ割れ目及び岩
石基質中の核種の濃度［mol/m3］，ωは割れ目面
に法線方向の距離［m］（０≦ω≦d），dはマトリ
クス拡散深さ［m］，tは時間［s］を表す。また，
Ｒ及びRmはそれぞれ割れ目表面及び岩石基質中
での収着による遅延係数で瞬時・線形・可逆な収
着を仮定して以下のように表される。

ここに，Kaは割れ目表面への分配係数［m］，ρ m

は岩石基質部の乾燥密度［kg/m3］，Kdは岩石鉱
物への分配係数［m3/kg］を表す。ただし，本研
究では，岩石基質内の収着を考慮しているため，
割れ目表面への収着は重ねて考慮しないこととし
Ｒ＝１とした。

２．２　最尤推定法

　原位置トレーサ試験により得られた濃度観測値
誤差の共分散行列Cは以下のように表される。

ここに，σ2は濃度の分散値，Vは濃度観測値間の
誤差の相対値を表す対角行列を表し，観測値間で
有意な差がない場合は単位行列となる。
　したがって，濃度観測値に対する最尤推定法の

サイクル機構技報　No.１８　２００３．３

研
究
報
告



４１

サイクル機構技報　No.１８　２００３．３

目的関数Ｓは，次式のように表される。

ここに，Ｎは濃度観測時間数，Ｊは原位置トレー
サ試験により得られた濃度破過曲線の観測値Ci，
及び一次元平行平板モデルにより得られた計算値
Ci
＊の残差二乗和で次式で表される。

　逆解析は，式（６）の目的関数Ｓを最小化する問
題となり，非線形最小二乗法には修正マルカート
法を用い，目的関数の最適値が得られるまでパラ
メータ値の修正を繰返し計算しながら収束計算を
実施する（図１参照）。繰返し計算k＋１回目にお
けるパラメータ値pk＋1は，以下のように表され，

修正ベクトルΔ pkは，次式で表される。

ここに，Jはヤコビアン行列，Iは単位行列，λは
マルカート法における定数を表し，ヤコビアン行
列の算定には数値微分法を採用した。また，繰返
し計算の収束判定基準には，以下に示すように繰
返し計算回数niter［回］，（７）式のＪ，繰返し計算
におけるＪの変化率を用いた。
　

２．３　パラメータ同定値の信頼区間の算定

　測定機器の精度や経験などに基づいて事前に濃
度観測値の分散が既知の場合は，パラメータ同定
値の共分散行列Σ pは，以下のように表される。

　分散が未知の場合には，濃度観測値の分散に各
繰返し計算における分散値s 2を用いてパラメータ
同定値の共分散行列Σ pは次式のように表される。

　パラメータ同定値p0まわりのパラメータ値pの
１００（１－�）％信頼区間は，パラメータ数Np次
元空間の超楕円体で表され，自由度NpとNc‐Npの
F分布の１００（１－�）％百分比点を用いて次式の
ように表される。　

　したがって，原位置トレーサ試験の逆解析によ
り得られたパラメータ同定値の不確実性は，パラ
メータ値の共分散行列から算定した信頼区間によ
り不確実性を評価することができる。

２．４　最適モデルの選定基準

　本研究では，均質一次元平行平板モデルの重ね
合わせにより場の不均質性を表現する。重ね合わ
せるモデルの数を増加させると目的関数Ｓ が減
少する傾向を示すが、この場合同定されるパラ
メータの数も増加しそれぞれの同定値の不確実性
が大きくなる。したがって、複数のモデルの中か
ら最適なモデルを選定するにあたっては，赤池の
情報量基準AIC及びBIC，自己回帰移動平均モデ
ル型基準φ（以下，ARMA基準），修正Kashyap基
準dNpを採用した3）。すなわち，各モデルに対してパ
ラメータ同定値p0における基準値を算定し，基準
値が最も小さいモデルを最適なモデルと判断した。
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図１　最尤推定法による解析フロー
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ここに，INpはフィッシャー情報行列で，次式のよ
うに表わされる。

３．スウェーデン A sp
・・

 o 島原位置トレーサ試験・・

　スウェーデンA   sp・・  o 島のHRLでは，割れ目系結晶・・

質岩中の放射性核種の遅延メカニズムの把握を目
的としたTRUEプロジェクト（The Tracer Reten-
tion Understanding Experiment）の一環として，
地下４００ｍの坑道付近のFeature Aと呼ばれる割れ
目（図２参照）を対象とした原位置トレーサ試験
が実施されている4）。Feature Aは，マイロナイト
中に発達する急傾斜の割れ目で，割れ目周辺には
閃緑岩の変質部が存在し，変質部を含む厚さは
０．０５～０．０９mと測定されている。ボーリング削孔
時に掘削水によって洗い流された可能性は否定で
きないものの，ボーリングコアにおいて割れ目内
に断層粘土は確認されていない。透水試験結果に
よると，Feature Aの透水量係数は８×１０‐9～４×
１０‐7m2/s範囲に分布する。
　Feature Aには，図２に示すKXTT1からKXTT4
を含む計５本のボーリング孔が削孔され，原位置
トレーサ試験は表１に示すように孔間距離が約 
５ｍのKXTT3とKXTT4間，KXTT3とKXTT１間で
STT‐1，STT‐2，STT‐1bの３つの試験が実施され
ている。トレーサ試験には，複数の非収着性トレー
サ（Uranine，HTO）及び収着性トレーサ（Na‐
22，Sr‐85，Ba‐133，Rb‐86，Cs‐134，Cs‐137）
が用いられ，注入孔において水圧を乱さずにト
レーサを投入し，揚水孔で回収する放射流収束試
験（radially convergent）法で実施されている。表
２に示すトレーサの回収率によると，揚水量の大
きい（４００cc/min）STT‐1及びSTT‐1bでは，非収
着性トレーサHTOや収着性の小さいトレーサNa
及びSrの回収率が比較的高いのに対し，揚水量の
小さい（２００cc/min）STT‐2では，トレーサの回
収率が若干低いことがわかる。したがって，STT
‐2で測定された濃度破過曲線からパラメータ値を
同定した場合には，不確実性が大きくなる可能性
がある。
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表１　原位置トレーサ試験仕様

STT‐1bSTT‐2STT‐1試 験 名

KXTT1KXTT4KXTT4注 入 孔

KXTT3KXTT3KXTT3揚 水 孔

４００２００４００揚 水 量（cc/min）

５．０３４．６８４．６８孔 間 距 離(m)

○○○Uranine

ト

レ

ー

サ

○○○HTO

○○○Na‐22

－○○Sr‐85

○○○Ba‐133

○○○Rb‐86

－○
－

－
○

Cs‐134
Cs‐137

図２　ボーリング孔とFeature A

表２　トレーサ回収率（単位：％）

STT‐1bSTT‐2STT‐1トレーサ

９４８３９６HTO

９６８３９７Na

８１７９９８Sr

－６６８７Ba

９３４９６４Rb

－１１３３Cs
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　注入したトレーサ全量で正規化した濃度破過曲
線を図３に示す。STT‐1とSTT‐2は，同じボーリ
ング孔間で実施されているにもかかわらず，揚水
量が異なるため濃度破過曲線の形状も異なり，揚
水量の小さいSTT‐2では顕著なダブルピークが見
られている。
 

４．逆解析の概要

４．１　解析ケースの設定

　一般に，割れ目中の流路は複雑なチャネリング
形態を示すことが知られており5），トレーサは注入
孔と揚水孔間で一様に流れているのではなく，い
くつかの経路を選択的に流れていると考えられ
る。実際，STT‐2の濃度破過曲線にはダブルピー
クが見られることから，注入孔と揚水孔の間には
複数の経路が存在する可能性が高い。本研究では，
STT‐2の試験を対象に，図４に示すように注入孔
から揚水孔までを経路長が等しい１本の経路でモ
デル化した場合，２本の経路でモデル化した場
合，３本の経路でモデル化した場合についても逆
解析を実施した。

４．２　パラメータ同定手順

　核種移行問題においては，取り扱うパラメータ
数が多く，逆解析で同定するパラメータ数を多く
すると解が不定になったり計算効率が悪くなるた
め，以下に述べるように逆解析により同定するパ
ラメータを絞り込むこととした。
　一般に，トレーサ濃度破過曲線のピーク位置は，
移流と分散に支配され，濃度破過曲線のテール部
分の形状はマトリクス拡散及び岩石基質内での収
着による遅延効果に支配される。移流に係わるパ
ラメータとしては，移行経路長と割れ目中の実流
速ｑがあり，本論では移行経路長を孔間距離に固
定し，ｑを同定することとする。分散に関しては，
１次元平行平板モデルを用いることから，縦方向
の分散長� Lのみ同定することとし，横方向の分散
は考慮しないこととする。
　マトリクス拡散及び岩石基質内での収着に係わ
るパラメータとしては，割れ目開口幅2b，マトリ
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図３　正規化したトレーサ濃度破過曲線 図４　移行経路モデル
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クス拡散深さd，実効拡散係数De，有効間隙率 
θ m，乾燥密度ρ m及び分配係数Kdがある。これら
のパラメータのうちDe，θ m及びρ mに関しては，
室内試験に基づいて設定された推奨値4）を固定値
として用いた（表３参照）。また，マトリクス拡散
深さdに関しては，岩石基質部の有効間隙率が
１％以下と非常に小さいことと，試験時間が数時
間から最大でも５０日間程度と比較的短いことか
ら，トレーサは割れ目表面から深くまで拡散しな
いと考えられる。したがって，マトリクス拡散は
変質部に限られると仮定し，変質部を含む厚さが
０．０５～０．０９mと測定されていることからdは一律
０．０５mに固定した。
　逆解析においては，移流に係わる実流速ｑ，分
散に係わる縦方向分散長� L，マトリクス拡散に係
わる割れ目開口幅2b及び遅延に係わる分配係数
Kdを同定パラメータとした。また，複数の経路に
よりモデル化する場合には，各経路へのトレーサ
流入量は地下水流入量に比例することから，各経
路へのトレーサ流入量を規定するために，全流量
に対する各経路を流れる地下水の流量比率も同時
に同定した。
　逆解析のフローを図５に示す。逆解析にあたっ
ては，まず，非収着性トレーサHTOの逆解析によ
り実流速ｑ，分散長� L及び割れ目開口幅2bの最
適値と分散値を同定する。次に，非収着性トレー
サの逆解析で得られたパラメータ同定値を固定し
て，収着性トレーサの逆解析により各収着性ト
レーサの分配係数Kdの最適値と分散値を同定す
る。なお，逆解析にあたっては，（５）式中の濃度観
測値の分散σ2は未知とした。
 

５．逆解析結果

５．１　１経路モデルによる解析結果

（１）非収着性トレーサ
　STT‐2の非収着性トレーサ試験データ（HTOト
レーサ）を逆解析した結果を図６に，逆解析によ
り同定されたパラメータ値を表４に示す。ここで
は均質一次元モデルの１経路でモデル化している
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表３　パラメータ固定値

０．００４有効間隙率［－］

２，６８９乾燥密度 ［kg/m3］

０．０５マトリクス拡散深さ ［m］

８．４HTO

拡散係数［×１０－6m2/h］

４．８Na‐22

２．８Sr‐85

３．０Ba‐133

７．３Rb‐86

７．３Cs‐134,137

図５　原位置トレーサ試験逆解析フロー

図６　非収着性トレーサHTOの逆解析結果
（STT‐2，１経路モデル）
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ため，濃度破過曲線観測値で得られているダブル
ピークを明確に表現できていない一方で，幅広い
ピークを持つ破過曲線を表現するために分散長の
同定値が移行距離の約１．２倍という比較的大きな
値となっている。得られた実流速及び分散長同定
値の９５％信頼区間楕円を（６）式の目的関数の等 
高線とともに図７に示す。図中の折れ線は，逆解
析の収束繰返し計算における同定値の変遷を示
す。同図から実流速，分散長の同定値の９５％信頼
区間は，それぞれ０．１１７～０．１２５m/hr（区間幅
０．００８m/hr），５．７１～６．６９m（区間幅０．９８m）に分
布していることがわかる。同様に，割れ目開口幅
の同定値の９５％信頼区間は０．３３～０．３５mm（区間
幅０．０２mm）と求められた。
（２）収着性トレーサ
　収着性トレーサ試験データへの逆解析結果を図
８に，同定した分配係数を表５に示す。このとき，
実流速，分散長及び割れ目開口幅は非収着性ト
レーサ試験の逆解析により同定された値を固定値
として用いた。逆解析により同定された分配係数
は，Srの結果を除いて室内試験により得られた推
奨値よりも１桁大きくなる傾向が認められる。

５．２　２経路モデルによる解析結果

（１）非収着性トレーサ
　２経路モデル（図４参照）を用いて非収着性ト
レーサ試験データを逆解析した結果を図９に，同
定されたパラメータ値を表６に示す。
　各試験ともに経路Ａの実流速は，表４に示す１
経路モデルにより得られた同定値に近く，経路Ｂ
の実流速は経路Ａよりも大きくなっている。また，
２経路モデルにおいては，実流速の異なる２つの
経路により機械的分散の効果が考慮されるため，
各経路の分散長は１経路モデルよりも小さくなる
傾向が認められる。
　経路Ａの実流速及び分散長の同定値の９５％信頼
区間楕円を図１０に示す。図中の折れ線は，逆解 
析の収束繰返し計算における同定値の変遷を 
示す。同図から実流速，分散長の同定値の９５％信
頼区間は，それぞれ０．２０６～０．２１１m/hr（区間幅
０．００５m/hr），０．１２～０．１５m（区間幅０．０３m）に分
布していることがわかる。同様に，割れ目開口幅
の同定値の９５％信頼区間は０．１３～０．１４mm（区間
幅０．０１mm）に分布しており，図７に示した１経
路モデルで得られた信頼区間よりも不確実性が小
さくなっていることがわかる。
（２）収着性トレーサ
　１経路モデルの場合と同様，非収着性トレーサ
試験から求められた実流速，分散長及び割れ目開
口幅を用いて収着性トレーサ試験データへの逆解
析結果を図１１に，同定された分配係数を表７に示
す。
　収着性の小さいNaとSrに関しては，２経路モデ
ルの方が１経路モデルよりもダブルピークなどの
観測値へのフィッティング精度が向上する傾向が
認められた。一方，収着性の高いBa，Rb及びCs
に関しては，観測値へのフィッティング精度が悪
くなっている。

５．３　３経路モデルによる解析結果

　３経路モデルを用いた逆解析結果を図１２に，同
定されたパラメータ値を表８に示す。
　３経路のうち経路ＡとＢの実流速同定値は，２経
路モデルの場合とほぼ同じで，分散長と開口幅は
２経路モデルよりも若干小さくなる傾向がある。
もう１つの経路Cの実流速は経路ＡとＢの中間
で，分散長及び流量比は経路ＡとＢよりも小さく
なっている。
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図７　実流速と分散長の９５％信頼区間楕円
（STT‐2，１経路モデル）

表４　非収着性トレーサ（HTO）逆解析結果
（STT‐2，１経路モデル）

同定値パラメータ

０．１２実 流 速 ［m/hr］

６．２０分 散 長 ［m］

０．３４開 口 幅 ［×１０－3m］
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図８　収着性トレーサ逆解析結果（STT‐2，１経路モデル）
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　経路Ｃの流量比が経路ＡとＢよりも小さく，し
かも図１２に示すように２経路モデルと３経路モデ
ルの濃度破過曲線計算値はほぼ同じことから，３
経路モデルにおける経路Cはパラメータ値の同定
精度に顕著な影響を及ぼさないと思われる。
　また，経路Ａの実流速，分散長及び割れ目開口
幅の同定値の９５％信頼区間は，それぞれ０．１９６～
０．１９９m/hr（区間幅０．００３m/hr），０．１１～０．１２m
（区間幅０．０１m）及び０．１７２～０．１７５mm（区間幅
０．００３mm）に分布しており，２経路モデルよりも
さらに不確実性が低減されていることがわかった。

５．４　最適モデルの検討

　各モデルにおける情報量基準値を図１３に示す。
経路数が多いほど情報量基準値は小さくモデル化
の精度が向上する傾向があることがわかる。２経
路及び３経路モデルの方が１経路モデルよりも情
報量基準値が非常に小さく，モデル化の精度が格
段に向上していることがわかる。ただし，２経路モ
デルと３経路モデルでは，情報量基準値にそれほ
ど顕著な差がなく，３経路モデルは，２経路モデル
と比較して，パラメータ数が多い割にはモデル化
の精度は向上していないことがわかる。これは，
３経路モデルになるとパラメータ数Npの増加量
と目的関数S（p0）の減少量が相殺されていると理
解できる。したがって，本検討においては２経路
モデルが非収着性トレーサ試験（HTOトレーサ）
を説明するのに最も合理的と考えられる。

６．まとめと今後の課題

　逆解析手法を用いたパラメータ同定並びに同定
値の信頼性評価手法を核種移行解析コードへ適用
することで，原位置で実施されたトレーサ試験か
ら各パラメータの同定と，同定値の９５％信頼区間
を評価した。また情報量基準を導入することで，
より合理的なモデルが選定できる見通しを得た。
今後は，他の試験ケースにおけるパラメータ同定
並びに不確実性評価を実施する。また，試験ケー
スの違い（ボーリング孔間組み合わせ，流量の違
い，トレーサ種類の違いなど）や試験手法がパラ
メータ同定値やその不確実性に与える影響を整理
するとともに，このような手法により定量的に示
された不確実性が安全評価に与える影響評価を組
み合わせて実施してゆく予定である。このような
検討は，原位置で実施される種々のトレーサ試験
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表５　分配係数同定値
（STT‐2，１経路モデル，単位：×１０－5m3/kg）

同定値室内試験推奨値トレーサ

３．１０．１４Na

０．２８０．４７Sr

２４３２０Ba

２９７４０Rb

４，２７０６００Cs

表６　非収着性トレーサ（HTO）逆解析結果
（STT‐2，２経路モデル）

同 定 値パ ラ メ ー タ経　路

０．２１実 流 速 ［m/hr］

Ａ
０．１３分 散 長 ［m］

０．１４開 口 幅 ［×１０－3m］

４９流量比率 （％）

０．９６実 流 速 ［m/hr］

Ｂ
０．１７分 散 長 ［m］

０．０３開 口 幅 ［×１０－3m］

５１流量比率 ［％］

図１０　実流速と分散長の９５％信頼区間楕円
（STT‐2，HTO，２経路モデル経路Ａ）

図９　非収着性トレーサHTOの逆解析結果
（STT‐2，２経路モデル）
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図１１　収着性トレーサ逆解析結果
（STT‐2，２経路モデル）
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で核種移行評価に用いるモデルやパラメータ値の
妥当性もしくは保守性を確認するために必要な試
験項目や精度等の明確化に資すると考えられる。
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図１３　情報量基準値の比較
（STT‐2，HTOトレーサ）

表７　分配係数同定値
（STT‐2，２経路モデル，単位：×１０－5m3/kg）

同定値室内試験推奨値トレーサ

０．４０．１４Na

２．２０．４７Sr

１３．７２０Ba

１５．５４０Rb

１８３６００Cs

図１２　STT‐2非執着トレーサ逆解析結果
（STT‐2，３経路モデル）

表８　非収着トレーサ（HTO）逆解析結果
（STT‐2，３経路モデル）

同 定 値パ ラ メ ー タ経　路

０．２０流速 　［m/hr］

Ａ
０．１１分散長 ［m］

０．１７開口幅　 ［×１０－3m］

３９流量比率 　［％］

０．９６流速 　［m/hr］

Ｂ
０．１２分散長 　［m］

０．０４開口幅　 ［×１０－3m］

４０流量比率 　［％］

０．６６流速 　［m/hr］

Ｃ
０．０２分散長　 ［m］

０．０３開口幅　 ［×１０－3m］

２１流量比率　 ［％］


