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               論   文   の   要   旨 
 
 ポリマーを含んだコロイド懸濁液は、食品、医薬品、環境修復、地盤改良など、多くの分野で
使用されており、そのレオロジー特性の理解と制御が求められている。しかし、線状高分子とコ
ロイド懸濁液からなる混合系が示す、せん断によるゲル化、いわゆるシェイクゲル現象、に関す
る系統的な研究例は少ない。本論文は、線状の中性高分子であるポリエチレンオキサイド（PEO）
とシラノール基由来の負電荷を持つシリカナノ粒子からなる混合懸濁液のシェイクゲル現象に
着目し、PEOのシリカへの吸着現象やシリカナノ粒子の帯電特性に基づき、系統的かつ綿密な実
験を通して、シェイクゲルの形成条件とそのメカニズムについて、丁寧に検討した結果をまとめ
ている。論文は全体で６章から構成される。 
  第１章で著者は、シェイクゲル現象に関する先行研究を整理し、先行研究で提唱された概念に
基づき、シェイクゲルの形成に影響し得るパラメータ、先行研究では検討されなかったパラメー
タと実験項目を抽出している。さらに、シェイクゲルは静置するとゾルに戻る緩和現象が報告さ
れているものの、この過程を系統的に観察し、緩和時間を検討した研究例が少ないことを指摘し
ている。これらの先行研究を踏まえて、著者は本章で本論文の目的と着目するポイントを挙げる
とともに、本論文の構成を述べている。 
  第２章で著者は、研究材料であるシリカナノ粒子とPEOの性質についてまとめている。具体的
には、シリカ粒子のサイズ、シリカ懸濁液とPEO溶液の粘度の測定結果、さらに、シリカの帯電
挙動のモデルによる計算結果、PEOのシリカへの吸着特性に関する既往研究を整理している。ま
とめられた性質は以降の実験結果の考察に有用な情報を提供している。 
 第３章で著者は、シリカナノ粒子とPEOの混合懸濁液が振とうされた後の状態図を示し、混合
液の状態に与える、pH、PEOの濃度、シリカの濃度、PEOの分子量などのパラメータの影響を考察
している。特に著者は、先行研究では十分に検討されていなかった粒子濃度、PEO添加量、さら
にpHの影響を実験で再検証するとともに、PEOの分子量の効果を考察している。以上の結果に基
づいて、PEOによるシリカナノ粒子間の架橋効果の観点から、PEOのサイズが粒子間平均距離より
大きいことがシェイクゲル形成の必要条件であることを提唱している。 
  第４章で著者は、シェイクゲルの緩和現象に着目している。著者はシェイクゲルの緩和過程を
観察し、記録された画像からシェイクゲルの緩和時間を求めた結果をまとめ、緩和時間とpH、PEO
添加量、PEO分子量の関係について考察している。観察結果から著者は、最長の緩和時間τR,Mが発



生する、最適なPEOの粒子表面積あたり添加量が、PEOの分子量Mwによらず、0.04-0.05 mg/m2と
なることを見出している。さらに、τR,MとMwとの間にべき関数（τR,M∝Mw

3.4）の関係があることを
発見している。このべき数がポリマー溶液の緩和時間と分子量の関係に類似することから、ポリ
マーの絡み合いとレプテーションに類するダイナミクスが、シェイクゲルの緩和時間を支配して
いる可能性を指摘している。 
 第５章で著者は、せん断速度に依存する混合懸濁液の粘度を測定した結果をまとめている。著
者は、せん断速度と懸濁液の粘度の関係から、ゲル化が発生するせん断速度、いわゆる臨界せん
断速度の結果を示している。この結果に基づき、pH、PEO添加量、さらにPEO分子量と臨界せん断
速度の関係をまとめている。加えて、著者は懸濁液の温度とシェイクゲル形成との関係を懸濁液
の粘度変化から見出し、高い温度ではゲルの形成が阻害されることを報告している。温度による
PEOの溶解性・形態の変化、および粒子の熱運動の観点から、この実験結果を説明する描像を提
案している。 
 第６章で著者は、本論文全体を総括し、シリカナノ粒子とPEOの混合系におけるシェイクゲル
現象とそのメカニズムに関する、一連の実験を整理し、シリカ-PEO混合懸濁液のレオロジー特性
の予測や制御に対する本研究の寄与をまとめている。 
 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
 本論文では、中性高分子と負に帯電するナノ粒子の混合懸濁液を振とうすることで発生する、
シェイクゲル現象の要因を、系統的かつ綿密な実験により明らかにしている。実験結果に基づき、
PEOのサイズが粒子間平均距離よりも大きいことがシェイクゲルの形成に必要であることを提案
し、これを架橋効果の観点から説明できることを示している。さらに、ゲルの最長の緩和時間が
現れるPEOの最適添加量が存在すること、最長の緩和時間とPEOの分子量との間にべき関数の関係
があることを見出し、これをポリマーの絡み合いとレプテーションと結びつけることを新たに提
案している。本論文で示された、シリカ-PEO混合懸濁液のシェイクゲルに関する一連の実験結果
と考察は、実用上、シリカ懸濁液のレオロジー特性を予測し制御するための基礎的な情報となる
ものであり、学術的に高く評価できる。 
 令和3年1月22日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び最
終試験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結
果、審査委員全員によって合格と判定された。 
 よって、著者は博士（生物資源工学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認め
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 


