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論 文 の 内 容 の 要 旨

　人類の諸活動から放出される有害化学種による土壌・地下水汚染は，生存基盤を脅かす深刻な環境問題の

一つである。これらの問題に対処するためには，地下環境における汚染物質の動態把握が欠かせない。近年，

これまでは土壌固相に吸着してほとんど移動しないとされてきた溶解度の低い化学種（重金属・放射性核種・

疎水性の農薬成分など）が，地下環境中に遍在する可動性の無機コロイド（粘土鉱物，金属（水）酸化物な

ど）や有機コロイド（腐植物質など），無機－有機の複合コロイドに吸着し運搬されることで，その移動が

促進される現象（コロイド促進型輸送）が注目されるようになった。

　コロイド促進型輸送が生起するためには，（1）コロイド粒子の生成，（2）コロイド粒子と化学種の会合，（3）

コロイド粒子の水理学的輸送の 3つの条件が満たされなければならない。（2）に関しては物理化学的な考察

に基づいた分析実験が有効である。一方，（1）（3）に関しては，流れ場におけるコロイド粒子の分散・沈着

挙動のコロイド安定性に照らし合わせながら，土壌間隙などの構造因子をつき合わせて解析しなければなら

ない。

　既往の研究により，コロイドの安定性や水理学的条件などコロイド促進型輸送に関わる因子が徐々に明ら

かにされてきたが，個々の因子についてのメカニズムに関する未解決問題や個別の土壌の特殊性を考慮した

データの不足など課題は多く，特に日本の土壌を用いたコロイド促進型輸送に関するデータはほとんどない

のが現状である。また，有機コロイドそのものの移動特性をコロイド安定性の観点から解析した研究例はな

い。これらの問題の解決には，理論検証可能な標準試料と特殊性を考慮した試料を用い，比較対照しながら

実験的に検討する必要がある。

　そこで，モデル充填層として広く用いられているガラスビーズと火山灰土壌の一つである鹿沼土を供試モ

デル土壌とし，ラテックス粒子をモデルコロイド粒子として採用し，土壌中のコロイド移行を想定したカラ

ム実験を行い，土壌中でのコロイド輸送のメカニズムを明らかにすることを本研究の第一の目的とした。ま

た，複合コロイドの移行を明らかにする基礎的な立場から，天然中の有機コロイドの主成分であるフミン酸

について，ガラスビーズ充填カラムにおける移動特性をコロイド安定性の観点から解析することを第二の目
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的とした。

　まず，第 2章では，土壌中におけるコロイド粒子の移動現象の理論的背景となる濾過理論とコロイドの安

定性の理論を整理した。

　第 3章では，流動電位法でゼータ電位を明らかにしたガラスビーズを飽和充填したカラムに，顕微鏡電気

泳動法によりゼータ電位を測定した PSL粒子懸濁液を様々な NaCl濃度で流し入れ，その流出応答をコロイ

ド粒子及び充填材の表面荷電特性の観点から検討した。そして，カラム沈着実験の結果から沈着速度定数を

実験的に算出し，第 2章で示した濾過理論から得られる理論値と比較した。その結果，現在の濾過理論では

実験結果に対して，速度定数を過大評価することが確認され，今後明らかにするべき重要な研究課題である

ことを示した。

　第 4章では，流動電位法でゼータ電位を明らかにした鹿沼土を飽和充填したカラムに，様々な塩濃度に調

整した PSL懸濁液を流し入れ，その流出特性を第 3章のモデル実験系と比較検討した。その結果，鹿沼土

充填カラムは PSL粒子を効率的に捕捉することが示された。これは，鹿沼土の表面電位がほぼゼロであり

土粒子表面と PSL粒子間の静電的反発力によるエネルギー障壁が低いこと，鹿沼土表面にコロイド粒子と

同スケールの凹凸が存在することが主な要因になっていると考えられた。

　第5章では，NaClおよび CaC12 を共存させてガラスビーズ充填カラムにおけるフミン酸の通過特性を調べ，

実験的に衝突係数を算出した。その結果，イオン強度と衝突係数の間に，それ以上のイオン強度では衝突係

数が 1となる急速沈着領域，それ以下では，イオン強度と衝突係数の対数値が直線関係となる緩速沈着領域

を与える明瞭な閾値（臨界沈着濃度）が出現することを明らかにした。また，この閾値は，NaCl条件下に

比べ CaC12 条件下でより低かった。このことは，巨大分子の集合体とされるフミン酸の移動挙動をコロイド

科学的観点から解析できることを示唆するものである。しかしながら，フミン酸の表面電位の正確な評価法

が現段階では確立されていないことから，沈着速度の理論値は算出することができかった。土壌中における

フミン酸の輸送過程を予測するにはこれらのデータが必須なことから，フミン酸の妥当な物理モデルの探索

とそのモデルに基づくフミン酸の表面荷電特性の算出が今後の重要な研究課題である。

審 査 の 結 果 の 要 旨

　土壌や地層中の水の流れに伴うコロイド粒子の移動は，難溶解性の汚染物質の移動を評価し，その対策を

考える上で非常に重要な問題である。本研究では，移動に関わる因子としてコロイド粒子の凝集と分散，コ

ロイド粒子の土壌固相壁への沈着にコロイド粒子の荷電状態が支配的に関与していることを，カラムを用い

たモデル実験で明らかにしたものである。実験対象としたモデル系は，実際の土壌や地層中の環境に比べ著

しく単純なものであるが，対象とする移動現象の理解にコロイド界面化学の知見が有効であることを示して

おり，本研究は，今後，より複雑な系での現象解明に取り組む場合の指針となりうると判断される。特に，

複雑性を含む存在である鹿沼土や腐植物質に対して得られたデータと解析は新規なものであり，本研究で確

立された手法をより広範な条件に拡張していく場合の基礎として，今後，学術的に重要な展開が期待できる

と判断される。

　よって，著者は博士（農学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。


