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               論   文   の   要   旨 
 
 
 土壌および水環境には、粘土や腐植、タンパク質などのコロイド画分に相当する様々な粒子や
巨大分子が存在している。これらの粒子や巨大分子は、相互作用の結果、複合体を形成し、帯電
特性を変化させるとともに、フロックと呼ばれる凝集体へと成長する。これら複合体の帯電およ
びフロックの形成条件と物理性を理解することは、土壌における物質輸送を予測し制御すること
や、水処理の凝集沈殿操作を高度化することなど、環境工学的な課題を考える上での基礎的知見
として重要となる。本論文において著者は、国際腐植物質学会の標準腐植酸であるLeonardite 
humic acid (LHA)に対して、構造の安定性が高いモデルタンパク質としてリゾチーム（LSZ）、
あるいは生物由来の凝集剤として注目されているMoringa oleifera 種子から抽出されたタンパ
ク質（MOSP）を添加することで形成される複合体に着目し、得られた研究成果をまとめている。
論文は全体で５章から構成される。 
 第１章で著者は、環境中のコロイドと輸送、腐植物質、LSZ、MOSPについてまとめた後、凝集
とフロック形成、フロックの物理性としての強度について整理している。本章の最後に、本論文
の構成を述べている。 
 第２章で著者は、本研究で使用したLHAとLSZについて、大きさと帯電特性の面から既往研究の
結果を整理している。その中で、LHAがpHとともに増加する負電荷を持つこと、LSZがpH<10の範
囲ではpHの減少により増加する正の総電荷を持つことを述べ、両者の間に静電的な引力が作用す
ることを示唆している。加えて、MOSPのキャラクタリゼーションとして、動的光散乱法による流
体力学的直径の測定と電気泳動光散乱法に基づくゼータ電位の推定を行った結果、MOSPはpH<9.5
で正のゼータ電位を持ち、pHの増加によりゼータ電位が減少することが示された。MOSPの粒径は
低pHでは数nmであり、ゼータ電位が減少する高pH側では大きな凝集体を形成し、凝集沈降が生じ
ることが明らかにされた。 
 第３章で著者は、前章で性質をまとめたLHAとLSZを混合して形成された複合体の帯電、凝集沈
降、フロック強度の特徴について検討した結果を報告している。LHAとLSZの複合体の帯電特性は
両者の混合比率とpHに依存した。LSZとLHAの質量比（CLSZ/CLHA）が5の場合、pH<6.5では複合体全
体として正に帯電し、pH>6.5では負に帯電し、pH=6.5付近が等電点であった。CLSZ/CLHAが減少す
ると等電点は低pH側にシフトした。凝集沈降は等電点付近で活発であり、等電点付近でLHA-LSZ
複合体のフロック強度も最大となった。強度の最大値は、共存するKCl濃度が3 mMの時には4.7 nN
であり、50 mMでは2.8 nNへと低下することが見出された。著者は、この結果は荷電中和に加え
て荷電パッチ引力の作用が低KCl濃度で強まったことによる、と提案している。 



 第４章で著者は、第３章と同様の手法をLHAとMOSPの複合体へ適用した結果をまとめている。
MOSPの効果はLSZの場合と類似していた。MOSPとLHAの質量比（CMO/CLHA）が5の場合、複合体の等
電点となるpH は5.6であり、これ以下のpHでは全体として正に帯電しており、これ以上では負に
帯電していた。凝集沈降は等電点付近で生じ、LHA-MOSP複合体のフロック強度も等電点付近で最
大となった。0.5 mM KCl溶液中での強度の最大値は6.4 nNであり、10 mM KCl溶液中では5.1 nN
へと低下した。LSZの場合と同様に、荷電中和と荷電パッチ引力の作用がフロック強度に影響す
ることが示唆された。 
 第５章で著者は、本論文全体をまとめ、タンパク質と腐植の複合体が形成するフロックの強度
を得たことの環境工学面での意義を強調している。さらに、フロック強度に関連する各種相互作
用の役割や検討することができなかったパラメータなど、今後、明らかにすべき研究課題を整理
している。 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
 
 本論文は、腐植物質とタンパク質からなる複合体の帯電特性、凝集沈降挙動、フロック強度に
ついて、標準腐植物質、リゾチーム、生物系凝集剤として期待されるモリンガ種子由来のタンパ
ク質を用いた実験を通して、新たな知見を提供している。特に、腐植物質とタンパク質からなる
フロック強度の値をはじめて報告した点、荷電パッチ相互作用がフロック強度に影響することを
提案した点などに十分な新規性が認められる。本論文により示された実験値や提案された考察は、
コロイドを介した物質輸送の理解や水処理の凝集操作の改善に寄与するものであり、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。 
 
 
 


