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研究成果の概要： 
 イモゴライトの特異な凝集の原因は、アルカリ性でイモゴライトの表面が電気的に中性にな

るためと考えられた。霞ヶ浦湖水の白濁現象の原因としてハロイサイトの可能性が考えられた。

土壌の撥水性は、疎水性有機物や含水比、粘土添加等によって大きく変化することが判った。 
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１．研究開始当初の背景 
 この研究の開始まで，アロフェンとイモゴ

ライトの基本的な性質，および火山灰土を主

とする粘性土の分散凝集特性・物理性の理解

を深めるための研究を積み重ねてきた。この

研究の開始当初は，イモゴライトの性質に関

わる未解決の継続課題のほか，粘土が関わる

可能性のある霞ヶ浦湖水の白濁現象，世界の

土壌の侵食防止対策に関わる可能性のある

土壌の撥水性など，興味深い課題に対して研

究の準備を進めていた。 

 
２．研究の目的 
 以下の 3つの課題について明らかにする事

を目的とした。 
（1）イモゴライトがアルカリ性で凝集する

原因。 
イモゴライトは酸性で分散しアルカリ性

で凝集するユニークな粘土鉱物である。イモ

ゴライトは電荷ゼロ点（PZNC）が pH 6.0
付近にあり，それより高い pH では負電荷が

卓越する。それにもかかわらず凝集する。こ

の特異な凝集の原因を明らかにすること。 
（2）霞ヶ浦湖水の白濁化に関してハロイサ

イトがその原因となる可能性。 
 1998 年頃から霞ヶ浦で湖水の白濁現象が

観察されるようになった。この白濁現象が霞

ヶ浦底泥，特にハロイサイトと関係があるか



否かを明らかにすること。 
（3）土壌の撥水性と，それに及ぼす有機物，

水分状態，粘土のはたらき。 
湿潤過程と乾燥過程のモデル砂質土の撥

水性に及ぼす有機物，含水比，粘土の複合的

な影響を明らかにすること。3 つの異なる測

定法を用いて様々な撥水性を持つ砂の接触

角を測定し，土の撥水性を測定する適切な方

法を探すこと，接触角と水滴浸入時間

(WDPT) の関係を明らかにすること。接触角

と WDPT に及ぼす相対湿度の影響を明らか

にすることなど。 
 
３．研究の方法 
（1）イモゴライトの特異な凝集について 
モンモリロナイトは平坦面に永久負電荷

を持ち, pH 6.5 付近で結晶端の変異電荷が変

化するが，塩濃度が低い場合にはすべての

pH で分散する。カオリナイトは基本的に平

坦面に電荷を持たないと考えられているが，

実際には少しの負電荷が存在する場合もあ

るため，アルカリ性で結晶端に変異負電荷が

発現するとよく分散する。また pH が低下す

ると変異電荷が正になり凝集し易くなる。こ

のように，モンモリロナイトとカオリナイト

は異なる特徴を持つとともに，アルカリ性で

分散するという点でイモゴライトとは反対

の性質を持つ。そこで，これら二つの粘土鉱

物にイモゴライトを混合したときの分散凝

集特性の変化から，イモゴライトがアルカリ

性で特異的に凝集する原因を調べた。 
（2）霞ヶ浦湖水の白濁化について 

霞ヶ浦底泥懸濁液の濁度の時間変化，懸濁

物質の X 線回折と透過型電子顕微鏡観察，霞

ヶ浦の中央部に近い土浦入沖の湖水（表面

水）の電子顕微鏡観察，代表的な粘土の濃度

と濁度の関係などを測定した。 
（3）土壌の撥水性について 

細砂（硅砂），疎水性有機物としてステア

リン酸，親水性有機物としてグルコマンナン，

粘土としてカオリナイトとモンモリロナイ

トなどを用いた。撥水性を評価するために接

触角と WDPT を用いた。接触角はエタノー

ル濃度(MED)試験，毛管上昇法(CRM)，およ

び静止水滴法(SDM)で測定し，WDPT は水滴

浸入時間（WDPT）試験で測定した。 
 
４．研究成果 

（1）イモゴライトの特異な凝集について 
モンモリロナイトはすべての pH で分散す

るが，イモゴライトを 1:1 で混合したモンモ

リロナイトは，すべての pH で凝集した（図

-1）。イモゴライトの混合割合が低く不完全に

図-1 モンモリロナイト(M)とイモゴライト 
 (I)混合試料の分散凝集特性（散乱光に 
よる，c=0.2 kg m-2）．  

試料が分散すると比濁度(Relative turbidity)
が 1 に，凝集すると 0 に近づく. 

 
図-2 カオリナイト(K)とイモゴライト(I) 

混合試料の電子顕微鏡写真.  
上(pH 4.4)：ミクロには凝集,マクロには分散

下(pH 10.4): ミクロにもマクロにも凝集 
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懸濁物中のハロイサイトの割合は時間と共

に増加する傾向が認められた。また，ハロイ

サイトは, アロフェン，モンモリロナイトに

比べて，光を散乱する性質が著しく大きいこ

とが確かめられた。このことから，湖水中に

分散したハロイサイトが白濁現象の原因に

なる可能性が高いと考えられた。湖水中にハ

ロイサイトは供給されるメカニズムとして

は，底泥の攪乱などが考えられた。 

分散する場合も，電子顕微鏡観察によれば，

モンモリロナイトとイモゴライトはすべて

の pH で相互に凝集した。酸性で凝集するの

は，モンモリロナイトの永久負電荷とイモゴ

ライトの変異正電荷の引力のためと考えら

れた。 
カオリナイト非脱鉄試料は，pH 5.9 を境に

して酸性で凝集しアルカリ性で分散した。イ

モゴライトを約 5 %加えると，逆に酸性で分

散しアルカリ性で凝集した（図-2）。酸性で分

散したのは，イモゴライトの変異正電荷が優

勢になったためと考えられた。ただし，この

場合もミクロに見るとイモゴライトは pH に

かかわらずカオリナイトの面に貼り付いて

凝集した。 

 

（3）土壌の撥水性について 
 ステアリン酸を含まない試料は撥水性を

発現しなかった。ステアリン酸とグルコマン

ナンの両方を含む試料は，ステアリン酸だけ

を含む試料よりも，湿潤過程で高い撥水性を

示した。グルコマンナンは，ステアリン酸と

共に限界含水比（撥水性を示し始める時の含

水比）を増加させ，土がやや撥水性を示す含

水比の範囲を広げた。湿潤過程では，相対湿

度 33～94％の範囲で，大部分の試料の撥水

性は含水比の増加と共に増大した。乾燥過程

では，ステアリン酸を含む試料の場合，乾燥

に伴って撥水性が発現し，最大値を示し，そ

して低下した。最大の撥水性は，炉乾燥状態

ではなく風乾状態の含水比で見られた。撥水

性は，風乾状態の周辺の含水比に対して鋭敏

であった。炉乾状態では，撥水性に対する有

機物と粘土の影響は無視できた。湿潤過程で，

少量（1～2％）の乾燥粘土の添加によって撥

水性が増大する傾向が見られた。モンモリロ

ナイトを添加した場合は一度濡れると撥水

性が消失したが，カオリナイトでは消失しな

かった。カオリナイトの割合が高くなるほど

限界含水比が増加した。 

カオリナイト脱鉄試料は非脱鉄試料より

全体に負電荷が大きくなり，pH 4.2 以上で分

散した。これにイモゴライトを約 10 %加え

るとすべての pH で凝集した。酸性で凝集し

たのは，脱鉄処理によってカオリナイトの負

電荷がやや増加したことにより，イモゴライ

トの変異正電荷との間の引力が優勢になっ

たためと考えられた。 
ミクロに見ると，すべてのイモゴライト混

合試料は酸性でもアルカリ性でも相互に凝

集した。酸性ではイモゴライトの変異正電荷

と結晶性粘土鉱物の永久負電荷の引力のた

めであり，アルカリ性ではイモゴライトの表

面が電気的に中性になるためと考えられた。 
 
（2）霞ヶ浦湖水の白濁化について 

霞ヶ浦底泥中には直径約 0.03~0.04 μm，

長さ 0.1~0.2 μm の管状のハロイサイトが比

較的多く含まれていた。ハロイサイトは高

pH でよく分散するので，pH 8～9 の湖水中

では容易に沈降しない（図-3）。水中に懸濁  
用いたCRMは接触角90°未満の土に対し

て有効であった。MED 試験は接触角 90°以

上の土に対して有効であった。なおエタノー

ル液滴の浸入基準時間は 10 秒が良いと考え

られた。SDM は測定したすべての接触角

(11~105°)の土に対して有効であった。SDM
で直接測定した接触角は，MED 試験や CRM
で間接的に測定した接触角と良く一致した。

WDPTは接触角11~69°のとき1秒以下にな

り，接触角 69~93°で次第に増加し，それ以

上の接触角では 3600 秒を越えた。接触角

88~93°のとき最も鋭敏に変化した。WDPT
が 3600 秒以上（極度の撥水性）のとき，土

の表面自由エネルギーは 45 mN m-1 以下で

あった。 

した底泥の他の成分は次第に沈降するため， 

接触角は，ステアリン酸含有率が高くなる

に従って初め急激に，その後緩やかに増大し

た。ステアリン酸含有率 5.0 g kg-1以上では

接触角は変化しなかった。相対湿度（RH）

 

図-3 霞ヶ浦湖水表面水の電子顕微鏡写真 

（矢印はハロイサイトを示す） 



が 33%から 94%に上昇するに伴って接触角

は増大した。ステアリン酸含有率 5.0 g kg-1

以上では，RH が試料の接触角に影響を及ぼ

さないことから，砂粒子は疎水性有機物に完

全に覆われたと考えられた。部分的に疎水性

物質に覆われている砂の接触角は RHの上昇

に伴って増大した。それは，疎水性物質に覆

われていない，表面自由エネルギーの高い部

分に吸着する水分子が増加することに起因

すると考えられた。WDPT は RH の上昇に伴

って長くなった。RH が高くなるほど，低い

ステアリン酸含有率で極度の撥水性（WDPT 
> 3600 s）を示した。接触角 75°未満の，ま

たは表面自由エネルギー72 mN m-1（水の表

面張力に相当する）以上の試料は撥水性なし

（WDPT < 1 s）であった。接触角 90°以上，

または表面自由エネルギー50 mN m-1未満の

試料は極度の撥水性を示した。WDPT と接触

角の関係には RH の影響が表れなかった。そ

れは RHが両者に対して同様の影響を及ぼす

ためと考えられた。 
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