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研究成果の概要（和文）：本研究は気液界面存在下における多孔質体中のコロイド粒子挙動の解明を目的とし
た。コロイド粒子懸濁液を用いたカラム通水実験から、間隙水の化学組成に応じて封入空気存在がコロイド粒子
挙動を促進することが示唆された。また、X線CT画像解析から封入空気の存在形態（径・分布）が透水性に影響
を与えることを明らかにした。また本実験条件下では、カラム実験およびマイクロ流路実験ともに、陽イオン交
換反応下でのコロイド粒子脱着現象は確認できなかった。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to elucidate the behavior of colloidal 
particles in porous media in the presence of an air-liquid interface. Column experiments using 
colloidal particle suspensions suggested that the presence of enclosed air promotes colloidal 
particle behavior, depending on the chemical composition of the porewater. X-ray CT image analysis 
also revealed that the presence of enclosed air (diameter and distribution) affects the water 
permeability. Under the conditions of this experiment, no colloidal particle desorption phenomenon 
under the cation exchange reaction was observed in both the column and microfluidic experiments.

研究分野：土壌物理学

キーワード： コロイド　多孔質体　気液界面　カラム実験　原子間力顕微鏡　マイクロ流路　X線CT

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究から封入空気の存在が、多孔質体中の通水性ならびにコロイド粒子挙動に影響を与えることを明らかにし
た。自然土壌環境において、地下水下の飽和帯では封入空気は存在することが考えられ、土壌内のコロイド挙動
のより精緻な予測に向けた重要な基礎的知見が得られた。さらに、X線CT画像解析から、吸水下では排水下に比
べて連結した空気ネットワークが形成されることを明らかにし、土壌水分ヒステリシスが土壌内物質挙動に与え
る影響について重要な知見が得られた。イオン交換反応下でのコロイド脱離挙動についても、カラム実験、原子
間力顕微鏡、マイクロ流路などの異なるスケールで実験からコロイド挙動を解析した点は学術的意義が高い。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
国内外の各地で顕在化している「土壌・地下水汚染」問題の解決には、土壌内における汚染物
質（重金属類、揮発性有機化合物、放射性物質など）の移動性に関する正確な理解が必要不可欠
である。土壌内部には、粘土鉱物や有機物由来の nm～mスケールのコロイド態微粒子が存在
する。これらコロイド粒子は、移動性が高く一般的に電荷を帯び比表面積が大きいことから、汚
染物質を吸着した形態で土壌内を移動するキャリアー（担体）として働き、土壌・地下水汚染を
より広範囲に拡大することが報告されている。 
 土壌内の汚染物質挙動の評価や土壌浄化にコロイド粒子を利用する際は、コロイド粒子の土
壌内移動とその運命予測が鍵を握る。土壌は固相（土粒子・有機物）、液相（間隙水）、気相（空
気）からなる三相系である。土壌内のコロイド粒子は、固相・気相や汚染物質への分配を伴いな
がら、液相内を移動する。多孔質媒体内でのコロイド粒子移動を再現するためには、コロイド粒
子の凝集・分散特性、各相間における物質分配（分配係数）、液相における物質移動を規定する
パラメータを正しく評価する必要がある．特に、土壌空気は、コロイド粒子の移動場となる液相
ネットワークを変化させるだけでなく、気液界面による多種多様な形態でのコロイド粒子の沈
着・捕捉に寄与する。しかし、土壌特性（土壌タイプや飽和度）と液相の連結性・屈曲性との関
係や、液相の化学的条件（pHやイオン組成）が固液・気液界面での荷電特性およびコロイド粒
子との相互作用力に与える影響については、学術的に十分理解されていない点が多く，さらなる
データの蓄積が必要とされている． 
  
２．研究の目的 
 本研究では，気液界面存在下における多孔質体中のコロイド粒子挙動の実態把握に基づき、不
飽和土壌内でのコロイド粒子の土壌内分配・移動特性を解明する。特に、X線 CT装置を用いた
気液界面存在下での土壌内間隙構造の可視化・定量化に加え、原子間力顕微鏡を用いたコロイド
粒子と固体表面間との相互作用力測定、ならびにマイクロ間隙流路を用いた固液・気液界面近傍
でのコロイド挙動を把握する。加えて、コロイド懸濁液を用いたカラム通水実験を行う。これら
の実験を通して、cm スケールの土壌充填カラムで得られるコロイド粒子の流出挙動に、nm～
m スケール（間隙スケール）での界面近傍のコロイド粒子挙動およびm～mm スケールの土
壌間隙構造の実態を加味することで、異なる水分飽和度における複雑な土壌系でのコロイド粒
子移動特性とその影響要因について統一的な理解を目指す。 
 
３．研究の方法 
（１）封入空気および連続空気存在下における間隙構造のキャラクタリゼーション 
 豊浦砂、三河硅砂 7号（以下三河小）、三河硅砂 56 号に三河硅砂 7号を 8:2の割合で混合し
た砂（以下三河大）を試料として用いた。物質移動係数測定用（直径 5.0 cm、高さ 5.1 cm）お
よび X線 CT撮影用（直径 0.9 cm、高さ 5.2 cm）の円筒カラムに試料を充填した。完全飽和試
料は水中充填で作成した。封入不飽和試料を、過酸化水素水溶液を用いた水中充填（以下 H2O2

封入不飽和試料）と、完全飽和試料を排水した後再飽和させる方法（以下再飽和試料）の二種類
の方法で作成した。連続空気を含んだ不飽和試料は、完全飽和試料を段階的に排水または吸水す
ることで作成した。飽和透水係数と封入不飽和係数を変水頭法で、不飽和透水係数を圧力制御法
で測定した。ガス拡散係数は酸素ガスをトレーサーとしチャンバー法で、通気係数は土壌試料に
通風し、土壌試料両端における圧力差と流量から算出した。X 線 CT 装置 (Carl Zeiss 
METROTOM 1500、空間分解能 10 m)を用いて各試料の X線 CT画像の撮影を行った。撮影
した CT画像（図 1）から三次元画像を再構築し、画像解析（EXFact Analysis, NVS）により、
気相または液相の屈曲度、経路数、配位数、間隙径分布を算出した。 
 
（２）封入空気存在下における多孔質体中コロイド挙動 
 X線 CT撮影用（①）とカラム通水実験用（②）に 2種類の異なる円筒カラム(① 内径 0.9 cm 
高さ 10 cm、②内径 5 cm 高さ 10 cm)を用いた。試料には豊浦砂を用いた。各カラムに乾燥豊浦
砂を所定の乾燥密度で充填し、真空状態で給水することで完全飽和試料を作成した。次に、カラ
ムに 70 cm のサクションを与えて一日排水させた後、カラム下端から再飽和させることで封入
不飽和試料を作成した。封入不飽和環境に調整したカラムの CT 画像を X 線 CT 撮影装置
（Metrotom 1500、Carl Zeiss）を用いて撮影した（空間解像度：11.3 µm）。得られた CT画像の
輝度値から空気、水、砂粒子に三値化し、それぞれのボクセル数から飽和度を算出した。また、
等価球を仮定し封入空気を気泡径の大きさで分類し、封入空気量に対する存在割合を算出した。
最後に、全間隙（液相＋気相）と間隙水（液相のみ）のネットワーク経路（中心軸）を三値化し
た三次元画像から抽出し、経路長を計算することで屈曲度を算出した。 
 コロイド粒子としてシリカ粒子（粒径 100 nm）を用いた。コロイド濃度は 200 mg/Lとした。
NaBrを用いてイオン強度 1 mMに、HClを用いて pH 5に調製した。完全飽和または封入不飽和
状態のカラムに対して次の通水手順で実験を実施した。カラム下端から上端へ①pH 3の NaCl水



溶液(1 mM)を 15 PV（PV：流出流量/液相体積）
通水する。②pH 5の NaCl水溶液(1 mM)を 15 
PV 通水する。③コロイド懸濁液を約 10PV 通
水する。通水フラックスは約 1.3×10-2 cm/s と
した。コロイド懸濁液の通水開始後から約 0.3 
PV毎に流出液を採水し、pH、電気伝導度、Br
イオン濃度、濁度を測定した。 
 
（３）陽イオン交換反応下における多孔質体
中コロイド挙動 
 カラム通水実験：平均粒径 500 nm及び 200 
nmのカルボキシラテックス粒子（CL）を実験
に用いた。2または 0.5 mMに調整した CaCl2

水溶液に対して CLを添加し、コロイド粒子濃度が 10.25 mg L-1の CL懸濁液を作成した。pHは
NaHCO3を添加することで 7.8 に調整した。充填試料には平均粒径 200 µm の豊浦砂を用いて、
直径 5.0 cm、高さ 6.0 cmのカラムに、間隙率 0.39となるように水中充填した。豊浦砂を充填し
たカラムに CL 懸濁液と同じ pH 及びイオン強度に調整したコロイドを含まない電解質水溶液
（バックグラウンド水溶液、BG 水溶液）を通水し、その後 CL 懸濁液（Phase 1）、BG 水溶液
（Phase 2）、純水（Phase 3）の順で通水した。続けて豊浦砂表面において陽イオン交換反応を生
じさせるため、NaCl水溶液をカラムに通水した（Phase 4）。NaCl濃度は 10または 50 mMとし、
pHは NaHCO3の添加により 7.8に調整した。最後に再び純水を通水し、豊浦砂粒子表面に沈着
した CLの洗い流しを行った（Phase 5）。一定フラックス条件（6.03×10-3 cm s-1）で通水し、CL
懸濁液の通水開始から約 0.3 PV（PV: 流出流量/間隙体積）ごとに流出液を採取した。 
 AFMを用いた粒子表面間力の測定：AFMを用いて、水溶液中の粒子表面間力の測定を行った。
試料には、表面を親水化した Si基板と、粒径 6 m のカルボキシラテックス（CL）粒子をカン
チレバーに付着させたコロイドプローブを用いた。実験条件は以下の 2つである。10 mMの NaCl
水溶液、2 mMの CaCl2、MgCl2、ZnCl2水溶液の 4種の溶液中でコロイド粒子が基板に接近また
は離れるときの力-距離曲線を取得した（実験 1）。2 mMの CaCl2水溶液（溶液 A）中で力-距離
曲線を取得後、周囲の溶液を 10 mMの NaCl水溶液または純水（溶液 B）で交換したときの力-
距離曲線を取得した（実験 2）。交換は A:B = 1 : 0、3 : 1、1 : 1、1 : 3、0 : 1となるように段階的
に行った。 
 マイクロ流路モデル実験：マイクロ流路モデルには長さ 60 mm、幅 1.4 mm、深さ 0.05 mmの
流路があり、流路中央部には直径 0.2 mmのピラー（円柱）が 0.11 mm間隔で設置した。溶液を
一定の流量 0.50 L min-1で注入し、マイクロモデルを光学顕微鏡のステージ上に置き、コロイド
輸送の様子を直接観察した。2 mMの CaCl2水溶液（NaHCO3添加により pH7.8に調整または調
整なし）、ZnCl2水溶液（pH調整なし）及び 10 mMの NaCl水溶液（NaHCO3添加により pH7.8
に調整）に粒径 1 mの CL粒子を添加し、CL懸濁液（濃度 4.55×107 個 mL-1）を作成した。組
成が CL懸濁液と等しい電解質水溶液（BG水溶液）を通水した後、CL懸濁液（Phase 1）、BG水
溶液（Phase 2）、純水（Phase 3）の順で通水した。続けてピラー表面において陽イオン交換反応
を生じさせることを想定し、10 mM NaCl水溶液を通水した（Phase 4）。最後に沈着した CL粒子
の回収のため純水を通水した（Phase 5）。Phase 1、3、4、5の開始後、溶液が流路内のピラー設
置領域先頭に到達してから 10 分ごと（0-60 分）または 30 分ごと（60-180 分）に観察視野の写
真を撮影し、撮影画像中のピラー表面に沈着した粒子数の推移を観測した。 
 
４．研究成果 
（１）封入空気および連続空気存在下における間隙構造のキャラクタリゼーション 
 H2O2 封入不飽和試料の封入不飽和透水係数は同気相率条件で再飽和試料より小さかった。X
線 CT 画像解析から、H2O2封入不飽和試料の方が再飽和試料より微細な気泡の存在割合が高い
ことがわかった。H2O2 封入不飽和試料は、微細な気泡が水みちを塞ぐことで透水係数が低下し
たと考えられる。圧力制御法で測定した不飽和透水係数と体積含水率の関係は、脱水・吸水過程
においてヒステリシスがみられなかった。同様に、X線 CT画像解析からも、脱水・吸水過程で
液相の配位数と平均間隙径で顕著な差はみられなかった。一方、ガス拡散係数と気相率の関係は、
特に、豊浦砂と三河小において脱水と吸水過程間でのヒステリシスがみられた。同様の傾向が、
通気係数と気相率の関係でもみられた。X線 CT画像解析から、同程度の気相率条件下で、脱水
過程に比べ吸水過程で配位数が大きく、連結性の高い気相の間隙が存在することがわかった（図
2）。特に、間隙径が大きい程、吸水過程の配位数は高くなる傾向が見られた。吸水過程では粗大
間隙を連結する微細な間隙がガス道として機能し、粗大間隙間の連結性が高い（配位数が高い）
ことが、脱水過程に比べて通気係数やガス拡散係数が高くなった理由と考えられた。 
 
（２）封入空気存在下における多孔質体中コロイド挙動 
 X線 CT画像解析から得られた飽和度は、カラム質量から算出された飽和と一致した。さらに
画像解析の結果、カラム下部ほど飽和度は増加し、気泡径の小さな空気の存在割合が増加した。

図 1 豊浦砂のX線CT画像例（気相率15%）

左：脱水過程、右：吸水過程 



再飽和前のカラム内部の水分分布に起因するものと
考えられる。また屈曲度の解析結果から、封入空気存
在下では屈曲度の大きい間隙経路が増加することが
分かったものの、ピーク屈曲度は封入空気の有無によ
る違いは見られなかった。カラム通水実験について
は、飽和条件と封入不飽和条件で Brイオンの流出特
性はほとんど変わらなかった。この結果から、CT画
像解析により得られた封入空気存在下での屈曲性の
高い間隙経路の増加は、イオン動態に影響を与えなか
ったことが考えられる。一方イオンの流出と比較し
て、コロイド粒子の流出は遅延し、また最大相対濁度
は 1を下回った。飽和条件と封入不飽和条件を比較す
ると、封入不飽和条件でコロイド粒子の流出が促進
された。pH 5条件下では豊浦砂、シリカ粒子、気泡
（気液界面）はともに正味負に帯電しているものの、
豊浦砂には正の荷電を有する金属酸化物が存在し、これがシリカ粒子の吸着サイトとなると考
えられる。CT画像の解析結果から、封入空気はカラム内部で比較的均一に分布していたことか
ら、封入空気によってシリカ粒子の吸着サイトへのアクセスが制限され、飽和条件よりもシリカ
粒子の流出が早まったと考えられる。 
 
（３）陽イオン交換反応下における多孔質体中コロイド挙動 
 Control（Ctrl）
条件では Phase 1
において CL 懸
濁液通水中、相
対濃度 0.03-0.04
の CL の流出が
見られた。Phase 
3 において純水
を通水すると、
相対濃度 0.53 を
ピークとする
CL の流出が確
認された。Phase 
4 において NaCl 水溶液を通水中、すなわち豊浦砂表面において Ca2+と Na+の陽イオン交換反応
が進行中、CLの流出は確認できなかった。一方、Phase 5で再び純水を通水し間隙水のイオン強
度を下げると、相対濃度 3.40をピークとする CLの流出が確認された。各 Phaseにおいて異なる
水溶液通水中のコロイド粒子と豊浦砂粒子の相互作用エネルギーを、DLVO理論を用いて、ファ
ンデルワールス引力と静電気的斥力の和として計算した。計算の結果 Phase 4を代表する 10 mM 
NaCl水溶液中において二次極小の存在が確認された。これにより陽イオン交換反応進行中も CL
は豊浦砂表面に沈着し、Phase 4において流出が確認できなかったと考えられる。AFMを用いた
表面間力測定の結果、Na溶液では見られなかった CL粒子と石英基板間の付着力が Caや Zn溶
液で存在した。さらに、Ca溶液から Na溶液への溶液交換に伴い静電斥力が増大した。図 3にマ
イクロ流路モデル実験で得られたピラー当たりの平均コロイド沈着個数を表す。Phase 1 の CL
粒子沈着過程における平均コロイド沈着量の増加率は、CL沈着の効率を表す。1価の Na溶液条
件よりも 2価の陽イオン溶液条件で沈着効率が上がったことや、低 pH条件の時に沈着効率が高
かったことについて、CL 粒子と石英表面間に働く表面間力の測定と整合する結果が得られた。
Phase 3-5 において CL 粒子は沈着したままであった一方、同じ条件のカラム実験では、Phase 5
で沈着コロイド粒子の一部脱離がみられた。マイクロ流路内の間隙経路はカラムの間隙経路と
比べて屈曲性が低いため水流に淀みが生じにくく、ピラー周囲の流体力学的な抗力が強くなる。
そのためマイクロ流路内はコロイド沈着の生じにくい条件であったことが考えられる。 
 
<引用文献> 
1 Hamamoto, S., Y. Ohko, Y. Ohtake, P. Moldrup, and T. Nishimura. 2022. Water- and air-filled pore 
networks and transport parameters under drying and wetting processes. Vadose Zone Journal, 
https://doi.org/10.1002/vzj2.20205 
2 東陸太郎、濱本昌一郎、西村拓. 2022 陽イオン交換反応が飽和多孔質媒体中のコロイド輸送
に与える影響, 土壌の物理性, 150: 105-113. 

図 3： CL粒子沈着数の推移 

図 2 気相の間隙径と間隙の配位数 
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