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59．大気・土壌・地下水連成モデルによる土壌中および地下水中DNAPLの移行解析

　　一帯水層における空隙内拘束を考慮したDNAPLの移流分散解析一

○佐々木孝（アーク情報システム）　佐藤邦明（埼玉大・地圏科学研究センター）

は難しい。

本研究では、重力沈降する液滴粒子の運動により原液

DNAPLの挙動を表現し、粒子が空隙内に拘束される過

程をモデル化して溶液の移流分散式と組み合わせること

により、多孔媒体中のDNAPL移行モデルの構成を試み

る。

2．帯水層におけるDNAPL移行モ労レ

1．はじめに

土壌・地下水汚染の原因物質の一種である揮発性有機化合物は、非水溶性、あるいは難溶解性

（Nbn。AqueousPhaseLiquid：NAPL）の性質を持ち、密度により水より軽い場合にLNAPL（Li幽NAPL）、

重い場合にDNAPL（Dense　NAPL）と分類される。NAPLは廃棄や漏1洩により地表面から地中に浸入

して汚染源となるが、水溶性物質とは異なる複雑な挙動を示凱このようなNAPLの土壌・地下水

中の挙動解析、移行過程の解明は、汚染規模の予測や浄化対策の立案に不可欠であり、近年注目さ

れ研究される分野の一つとなっている。

NAPLの揮発性に注目した移行解析の研究として、すでに大気・土壌連成数学モデル（SALSAモ

デル）と土壌中DNAPLの移行モデルを結合させた解析手法を提案してきた1胸。　また、DNAPL

の飽和地下水中ぺの浸透について、実験に基づく重力沈降メカニズムの解明3）がなされている。

ここでは大気・土壌・地下水の連成モデルによる土壌・地下水中DNAPLの移行モデルを構築す

る前提として、重力沈降メカニズムをもとにした飽和多孔媒体中のDNAPL移行モデルを検討する。

飽和・不飽和多孔媒体中ゐNAPL移行については、不飽和帯における浸透とガス拡散の解析4胸、

飽和・不飽和帯における液湘から気相への揮散に注目した解析6）、DNAPLプールからの溶出解析η、

均一・不均一な飽和多孔媒体中の溶液と原液の解析8）などの例がある。最後の1例を除いては蕎薄溶

液を対象として、液相の移流分散式に単相モデルを用いている。溶液と原液を同時に扱う場合には

多相型の移流分散モデルが必要となる。しかしながら、多相モデルを用いても、重力により沈降し

空隙内に捕捉されるDNAPLの挙動を的確に表現するの

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　原液DNAPL

（1）帯水層におけるDNAPL移行

帯水層におけるDNAPLの主な移行形態と相変化は、

図1のように表せる。地中に浸透したDNAPLは地下水

面上でDNAPLプールを形成する。この高さがある一定

値を超える（図中限界侵入深さh≧ho）とフィンガー状

に地下水中に浸入する。一部は多孔媒体の空隙中に捕捉

　　　　國　％束）　畷出
拘東DNAPL　　　　溶出　　　　　馬液DNAPL

圃＃±　流・分
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され、長時間にわたって溶出する地下水汚染源

となる。他は溶液DNAPLとなって移流・分散

する。拘束されたDNAPLと溶液DNAPLの間

にも吸着・脱着、溶出などの移行が生じる。図

2に拘束されたDNAPLと帯水層下面のDNAPL

プール形成過程の模式図を示すヒ

（2）モデル化と基礎式

　帯水層におけるDNAPL移行について、溶液

DNAPLの移流分散式、原液DNAPLの沈降モ

デルによる保存式、空隙内拘束DNAPL保存式

の3つの式でモデル化し、以下のような方法で

解くこととする。①溶液DNAPLの移流分散式

は、通常の移流分散方程式を差分法により解く。

②原液DNAPLは、移流分散式をもとに液滴を

想定した粒子についてランダムウォークにより

解く。すなわち移流項については、水平方向は

空隙内平均流速による移流、鉛直方向は単粒子

の重力沈降運動、水平および鉛直分散項は、正

規分布を仮定して、標準偏差が分散係数と時問

の積に対応する関係から、個々の粒子のn＋1時

刻後の位置を正規乱数により求める。液滴とし

て直径（質量）の異なる数種類の球粒子を想定

し、異なる沈降速度で運動させることによって、

重力沈降メカニズムによる原液の移流分散の挙

動が再現できる。③空隙内拘束DNAPLは、土

粒子中の吸着・脱着のモデル化（（3）に後述）

に基づいて保存式を作り、溜夜DNAPLの差分

解および原液DNAPLの粒子移動の結果により、

計算領域の各セルにおける吸着、溶出、残留濃

度を算定する。

　それぞれの基礎式を右表に示した。ここで添

え字オ、以Eはそれぞれ溶液、原液、空隙内拘

束DNAPLである。オ加肥、SOL幽、』）S瓶、

p磯Nは溶液からの吸着、溶出、原液からの吸

着（拘束）、原液への脱着を表す。これら4つの

項のうち、はじめの2項は右表④のようにモデ

表1（1）基礎式および収支

①溶液DNAPL

　　　∂讐）一壽｛匝讐）一鵯｝

　　　一線肌箸）一嗣ら｝＋榔濫一8賜・・

②原液DNAPL

　　　∂讐）一妾｛〔肌讐〕一鱗｝

　　　一諏肌箒）一嘱らトオ賜一D∬釧・・

③空隙内拘束DNAPL

　　　∂＠CE）
　　　　　　一／那肥＋SO乙醐一！のS遡＋∠）既押＝0
　　　　∂！
④溶液の吸着、溶出

　　　榔バ晒箸・sαジ躯鵡一ら刀

⑤蔽の蝋繍濯P輪＝位・秦Σ9，．’＋Σ9加惚．’

　　　　　　　　　　”q，C押，Cε；溶液、原液、空隙内DNAPL濃度　　　ρゴ＝土粒子見かけの密度

θ4，θ“，θE：溶液、原液、空隙内DNAPL含有串　　　κ〆溶液吸着係数

D儒，正）侃：水平方向、鉛直方向分散係数　　　　　　κ哲：物質移行係数

　　　　　　　　　　cS：溶液飽和濃度ゴ，珂，蝿＝水平方向、鉛直方向流速、粒子沈降速度　イ

表1（2）空隙内拘束DNAPLのモデノ1イヒ

⑥璽＋w些＝0、些＝魂．c　g：層当たりに拘束される質量

α　　飢　　　龍　　　　　κ＝拘束率（110脚）

⑦　31一ε
h一一β・η

　24ρ

ε：空隙率（無次元），β：衝突合一係数（無次元）

4，：土粒子径（o〃3），η：捕集効率（無次元）

⑧％＝9認述2・斥）　9，，，9．．，流入・流出する粒子畷量

（⑥の第2式より）　　　血：鉛直セル幅

表1（3）原液DNAPLのランダムウォーク
⑨（ろz）”＋1＝（第z）”＋（ぬ・・必α）＋（噺・喝）

（ぬα，盈α）＝（μ’△f，％△’）、（4署げ，め4）＝（σノx，σ，ら）

σ、一 ，σ、＝ ，ア．＝N（0，1、肝丼（0講）

（x，z）”＋1、（濫，z）”＝時間刻み弛としてね，π＋1時刻の粒子の位置、

（嘱，めσ）：移流による移動距離、（ぬ4，め4）：分散による移動距離

Dα，傷1分散係数、ら，㌦1平拗、標準偏差1の正規祠数

始め

の　初期化、計算条件の設定

切　投入境界条件による粒子設定

次のステップペ

O　ランダムウォークによる粒子移動

①　　DNAPLの　、

O　全セルの原液・拘束DNAPLの質鑑計算

O　溶液DNAPLの吸着、溶出量の算定

匂　移流分散式による溶液DNAPL計算

h）　原液、拘束、溶液DNAPLの重ね合わせ出力

　　⑧
図3角斬手順の概略
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ル化する。3項は（3）に述べる。ここでは1、

4項は0と仮定した。本モデルでは土壌中の

残留DNAPLや不透水基盤上のDNAPLプー

ルからの溶出は、拘束DNAPLの収支式中で

扱う。

（3）空隙内拘束DNAPLのモデル化

　ランダムウォークで表現された原液

DNAPLの液滴粒子と拘束DNAPLとの相互

作用は、ろ材に捕捉される濁質のアナロジー

からモデル化した勢。これを表1の⑤～⑧に

示した。ここでκは空隙寸法と捕集作用に関

わる拘束率である。濃度の低減率がその場所

の濃度に比例するという関係から、原液

DNAPLの一部が空隙に捕捉され残りが沈降

する割合を定めている。⑤の右辺第1項は、土壌空隙中に拘束されたDNAPL、第2項は不透水層

上のDNAPLプールの液質量である。

（4）角晰弓勃贋と剣牛

解析毛r頂の概略を図3に示す。これを設定した時問刻み△t1で指定の期間まで繰り返して計算す

る。c）、ののランダムウォークと粒子質量減量部分は内部で小さい△勉で繰り返している。解析条件

はMa躍㎝dM皿畷199㊦8）に基づき鉛直2次元領域で一様水平地下水流がある場合を想定した。解

析条件を表2に、解析領域を図4に示す。計算の時間刻みはセルサイズと移流速度によるC肛，安定

条件から定まる。ここでは、△t1＝3600秒、△げ30秒とし、96時間までの計算を行って晦crandMmer

の結果と比較した。なお溶液の計算には移流項に3次上流差分をもとに安定で高精度なTVDスキ

ームをhηp逓⑳化して用いているlo、1％

原液DNAPLは、液滴直径をδとしてδ＝0．01～0．1（㈲の7種類を与え、どの粒子を出発させるか

を一様乱数で殼定する。粒子径によるRe数がReく1のときStokes式9）、1≦Re≦100のときA頚㎝

式9）を用いて静止水中における単粒子の自由沈降速度（陶）を決め、多孔媒体中の衝突・反発・摩擦

などの抵抗による沈降速度の低減係数αを与えて、実際の粒子沈降速度（w三＝α・陶）を設定してい

る。ここでは、低減係数αとして多粒子の相互干渉がある場合のMbadeら（1958）の式のの最ノ」値（α

＝0．0148）を使用した。

図5（a）にMayerandM皿erの結果（約18目後）を、（b）～（のに本解析結果を示した。等値線は溶液正

規化濃度を対数で、シェイディングは原液体積率を対数で示すも⑤は本モデル1こよる溶液のみの移

流分散の結果である。DNAPLプールからの溶出を境界条件として18日後の結果を求め、ここで使

用した移流分散スキームと溶出モデルの妥当性を確認した。（①は提案モデルの4目後の結果である。

DNAPLの重力沈降にともなって形成される空隙内の拘束DNAPLの分布（汚染樹が得られ、これを

表2解析条件

ε醐 04 001，　0Ω2，
04P。05，0．06，

ρ8，0。1（岡
（糊 0．04　㎝ δ（液滴粒径1

ρ、σNAPL麿度：岡 146轡　）
57×106②㎞・母 α（低減係麹 0ρ148μ、（DNAPL鰍

叱（横方向分散畏） 9ρ（㎝ゆ 左（拘輯り OO562（1㎞の

町（縦方向分散艮） 3ρ圃 05

β㈱σ．（溶液鞭 15×104緋㎡） η（捕集効駒 0，005

1ρ×loφ＠碕 格子（△x×△⇒ 9×3（d⑪㎎溶液分繍
u’ 0．1（醐） 格子（セ勘数 79×49

　　⊥
＝O

　o

▽

　DNAPLプール
＝磯　　投入位置　盤＝o　　　　　　　　　　　　働　　ヤ、難撮掘、

鮎＝o欲
習　　　　　　μP＝0，1躍1吻

　　　　　　綱（初期条件）

0　　　　　　　　1　　　　　　　2　　　　　　　3　　　　　　　4　　　　　　　5　　　　　　　　6　　　　　　　　7

δc　二二4＝0　　能　　　　　　図4解析領域
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　発生源として移流分散される汚染プルームの現象が再現されている。（d）、（e）は最後の24時間に移

　流中および着底した原液DNAPL粒子の最終位置と軌跡である。δの大きな粒子は速やかに沈降す

　るが、空隙内に捕捉されて質量を減じ下方で分散・移流の影響を受けること、δの小さな粒子は滞

　留時問、水平移動が大きいことが示されている。Mayer　and　M皿erの2相モデルによる解析結果は、

　本解析条件と同一ではなく、原液DNAPLの浸入をDNAPLのψ一θ関係と物質移動係数によりモデ

　ル化し、一定時間後にこの浸入を遮断しているため、長期の解析でも沈降は起こらない。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Pし0τ　432　　　4ヨ2800300

喜』」蝶☆予、．＿ーコ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぞ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　5
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　G　　　！　　　　　　嵜　　　　　　　　　8　　　γ　O　　　I　　　2　　　a　　　4　　　s　　　6　　　7

　　　　　　　　　　咽　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（b）溶液のみの場合の移流分散
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（c）提案モデルの結果
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（d）移流粒子の軌跡
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（e）着底粒子の軌跡

　→十欄■冊十什十

4．まとめ　　　　　　　　　図5解析結果

　本研究では、原液DNAPLを重力沈降する粒子で表し、空隙内に拘束される過程をモデル化して

溶腋の移流分散式と組み合わせた飽和多孔媒体中DNAPL移行モデルを提案した。これをMayerand

M皿erの結果と比較して、DNAPL汚染柱の形成と汚染プルームの再現が可能であることを示した。

今後、観測データに基づいて號における翻性を検証するとともに、2っのパラメータ、動

沈降速度の多孔媒体中の低減係数αと、拘束率たについてさらに検討を行う予定である。
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