
大阪大学・工学研究科・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１４４０１

基盤研究(B)（一般）

2019～2017

溶鉄‐溶融スラグ間の化学反応による界面張力変化の機構解明と定量的推算モデルの構築

Mechanism elucidation of interfacial tension change due to chemical reaction 
between molten iron and molten slag and construction of quantitative estimation 
model

１０１７９７７３研究者番号：

田中　敏宏（TANAKA, Toshihiro）

研究期間：

１７Ｈ０３４３７

年 月 日現在  ２   ６   ４

円    14,300,000

研究成果の概要（和文）：溶鋼‐溶融スラグ間において化学反応が生じる際の界面張力の低下に及ぼす酸素の界
面への過剰吸着・脱離の影響を解明するために、水平な溶鋼表面に溶融スラグ液滴を落下させ、その接触角をそ
の場観察する実験を行い、界面張力の動的変化を計測した。さらに化学反応に伴う界面張力の動的変化を説明で
きる界面への酸素の過剰吸着ならびに脱離モデルを提案し、実験結果との比較検証を行い、モデルの有効性を確
認した。また、熱力学データベースと上記モデルの連結を行い、溶鋼‐溶融スラグ間の化学反応に伴う両相間の
各種成分の物質移動状況とその間の界面張力の変化を推算できる計算システムを構築した。

研究成果の概要（英文）：In order to elucidate the effect of excessive adsorption and desorption of 
oxygen at the interface on the decrease in interfacial tension when a chemical reaction occurs 
between molten steel and molten slag, a molten slag droplet is dropped onto a horizontal molten 
steel surface and an in-situ observation of the contact angle was performed to measure the dynamic 
change of interfacial tension. In addition, we proposed a model for the excessive adsorption and 
desorption of oxygen at the interface that can explain the dynamic change of the interfacial tension
 due to the chemical reaction, verified the experimental results, and confirmed the validity of the 
model. In addition, by connecting the above model to the thermodynamic database, we constructed a 
calculation system that can estimate the mass transfer state of various components between both 
phases and the change in interfacial tension between the two phases due to the chemical reaction 
between molten steel and molten slag.

研究分野： 26060 金属生産および資源生産関連

キーワード： 界面張力　吸着　熱力学　化学反応

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高強度で加工性良い鋼材を開発できれば、現状よりも軽量で高強度の鋼材を自動車などに利用できる。そのため
には、鉄鋼製造プロセスにおいて、高清浄度の溶鋼の開発が望まれている、高清浄溶鋼の連続鋳造プロセスにお
いて、溶鋼表面のスラグを溶鋼に巻き込まないようにすることが重要である。しかし、そのために界面張力の高
いスラグを設計しても、化学反応が生じた際、界面が乱れる現象が生じ、その原因は未だ明らかにされていなか
った。本研究はその原因機構を詳細に明らかにしたものであり、将来の高強度・軽量鋼材の開発に寄与し、さら
には自動車の燃費向上・エネルギー効率改善、CO2排出削減にも貢献する成果である。

※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、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 

 

 自動車用鋼材には、非常に柔らかい鋼から、極めて高強度な鋼まで様々な鋼が用いられている
が、特に、衝突等が生じた際にも乗車している人間を守るための骨組みや鋼板を今まで以上に高
強度にすることができれば、軽量かつ高強度な鋼材を自動車製造に用いることができ、自動車運
転時の安全性の向上、燃費向上、エネルギー効率向上、CO2 削減に寄与することができる。 

その際、溶鋼の精錬工程においては、不純物の除去、とりわけ非金属介在物の除去が非常に重
要である。現在のプロセスにおいても、かなり高清浄な鋼が溶製されているが、溶鋼を最終段階
において固体の鋼材にするために、連続鋳造プロセスが用いられている。その際、タンデイッシ
ュと呼ばれる容器から、その底に取り付けられたノズルを通して、鋳型に溶鋼が注がれる。鋳型
内の溶鋼表面は空気に晒されるために、溶鋼の酸化を防ぐ目的で、フラックスと呼ばれる酸化物
材が溶鋼表面に散布される。このフラックスは、融解して溶融フラックスとなり、溶融スラグと
なる。このフラックスは、溶鋼表面の酸化防止や、溶鋼中の介在物の吸収、保温などの役割も果
たす。 

溶鋼と溶融フラックス（スラグ）の界面は平坦で、乱れがないことが求められる。もし、溶鋼
と溶融スラグの界面が乱れると、溶融スラグ滴が溶鋼に巻き込まれ、折角清浄な鋼を溶製したに
もかかわらず、新たな介在物・不純物が生じるためである。溶鋼‐溶融スラグの界面を平坦にす
るには、界面張力を高くすることが望ましいので、そのような界面張力になるようにフラックス
の組成が設計されている。しかしながら、高い界面張力になるように設計しても実プロセスにお
いて界面が乱れ、溶融スラグ滴が巻き込まれることが生じる。これは、溶鋼と溶融スラグ間に化
学反応が生じる際、化学反応が生じている間だけ界面張力が一時的に低下するためであると考
えられている。   

この現象は 1960 年代から知られていた（参考文献 1-13）が、本研究を実施するまでは、な
ぜ、溶鋼‐溶融スラグ間に化学反応が生じる際に界面張力が低下するかについての機構が明ら
かではなかった。そのため、この現象を詳細に実験的に調べる手法の確立と、その機構を明らか
にし、さらに、化学反応による溶鋼‐溶融スラグの界面張力の変化をシミュレーションできる推
算システムの構築が求められていた。特に、溶融スラグ中の硫黄が界面張力の動的変化に及ぼす
影響に対しては過去に情報がなく、この点に着目した実験も行った。 

 

 

 

２．研究の目的 

 

 申請者らは、上記の背景を基に、溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力が両者の間に化学反応が生
じている間に低下し、化学反応の終了後は再び高くなる現象や、界面が乱れる様子を観察する実
験手法を確立するとともに、界面において生じている現象の機構を解明し、化学反応が生じてい
る間に界面張力が変化する様子をシミュレーションできる推算システムを構築することを目的
とした。特に、溶融スラグ中の硫黄が界面張力の動的変化に及ぼす影響に対しては過去に情報が
なく、酸素と同様、硫黄は界面吸着物質として知られており、界面張力の動的変化に影響がある
可能性が高いため、この点に着目した実験も行った。 

 

 

 

３．研究の方法 

 

 本研究では、水平な表面を有する溶鋼の上に溶融スラグ液滴を落下させ、接触直後から、溶融
スラグ液滴の接触角を測定し、すでに申請者らが有している溶鋼、溶融スラグの表面張力の情報
から、溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力を測定した。溶融スラグは SiO2 基酸化物からなるため、
溶鋼中の Alと反応し、酸化・還元反応が界面において生じる。その化学反応が生じている間に
界面張力が変化する様子を測定した。 
さらに、溶融スラグに少量の硫黄を添加し、フラックス製造時に混入する硫黄が上記の化学反

応時の界面張力の動的変化に及ぼす影響も詳細に調べた。 
本実験は 1600℃近傍の温度で行うため、肉眼での観察が難しい。そこで、レーザー光を照射

し、そのレーザーの波長だけに感応する高速カメラにて、水平な溶鋼表面上の溶融スラグ液滴の
様子をその場観察する実験手法の構築を進めた。 
さらに得られた化学反応時の界面張力の動的変化を説明できる物理化学モデルを導出すると

ともに、そのモデルを、多成分系溶鋼と溶融スラグの化学反応を記述できるモデルと組み合わせ
ることによって、化学反応時の溶鋼・溶融スラグ中の成分濃度の変化と、同時に界面張力の動的
変化を推算できる計算システムの構築を試みた。 
 
 



４．研究成果 
 
 本研究で得られた成果は次の通りである。 
 
（１） 溶鋼‐溶融スラグ間の化学反応時の界面張力の低下現象の観測と界面張力の動的変化

の計測 
 

 水平な溶鋼表面に溶融スラグ液滴を落下させ、その液滴の接触角を測定し、申請者らが有する
溶鋼・溶融スラグの表面張力の情報から、溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力を求めた。液滴が溶鋼
表面に接した瞬間を時間ゼロと定義し、その後の時間経過による接触角の変化を測定した。 
その結果の例を図 1に示す。同図は、溶鋼表面に溶融スラグ滴が落下し、接触した後、10秒、

5分、10分、30 分、60分経過した際の溶融スラグ滴の形状を観察した結果を示している。 
水平な溶鋼表面に溶融スラグ液滴を落下させると、液滴が動き回るので、静止させるために、上
部から Mo 製の棒で液滴を支えている。上の図(a)は溶融スラグ中の CaS としての硫黄濃度がゼ
ロの場合であり、下の図(b)は、その濃度が 0.1mass%の場合の結果の一例である。 
この液滴形状から接触角を読み取り、その時間変化を調べた。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１ 水平な溶鋼表面に滴下した溶融スラグ滴の形状変化 

 
 図 1 で得られた溶鋼表面上の溶融
スラグ滴の接触角の時間変化を図 2
に示す。図２に示すように、溶鋼‐溶
融スラグの接触角(界面張力)は接触
直後から徐々に低下し、数分後、最低
値に達した後、徐々にその値が大きく
なる傾向を示した。この結果は、再現
性があることを確認している。 
 
 
 
 
図２ 水平な溶鋼表面に滴下した溶
融スラグ滴の接触角の時間変化 

 
 
（２） 化学反応時の溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力の動的変化の機構を説明するモデル 

の導出 
 

 上記（１）の現象を説明するモデルを導出した。その内容は次の通りである。 
溶融スラグは SiO2-CaO-Al2O3からなる溶融酸化物である。溶鋼中には Al がわずかに含まれて

いる。溶融スラグ滴が溶鋼に接触すると、SiO2は溶鋼中の Alによって還元され、一方 Alは酸化
して Al2O3となりスラグ相に移行する。 
SiO2 が還元されて、Si と O に分解して、溶融スラグ相から溶鋼‐溶融スラグの界面を通じて

溶鋼中に移行する。Si は界面を通じて溶鋼中に拡散していくが、酸素（O）は界面吸着物質であ
るため、界面に吸着する。その後、SiO2 の分解反応は継続するため、この吸着酸素量は増加し、
過剰となり、界面張力は徐々に低下する（図３①、②）。その間、溶鋼中の Alは界面に吸着して
いる酸素と結合する。当初はスラグ相から溶鋼中への SiO2 の分解反応が主体となるので、界面
に吸着する酸素が過剰に増えて、界面張力は低下するが、その間も溶鋼中の Al による界面の酸
素との反応は続き、徐々に界面に吸着している酸素は脱離する。 



吸着反応が脱離反応よりも速い間は、
吸着酸素量が増えるので界面張力は低
下する。しかしながら、徐々に脱離反応
も速くなり、両者の反応速度が釣り合っ
た時点で、界面張力の値が最小値になる
（図３③）。その後は、脱離反応の速度が
吸着反応速度よりも大きくなるために、
徐々に界面張力は増加する（図３④）。こ
れが申請者らの提案による機構である。
この機構に基づくと、本実験で得られた
化学反応時の界面張力の動的変化は説
明でき、さらに過去に得られている様々
な研究者による同様な実験結果（参考文
献 1-13）も説明できる。この様子を図
示すると図３のようになる。 
 

       
 
 
（３） 溶融スラグ中に添加された硫黄が化学反応時の界面張力の動的変化に及ぼす影響 

 
 溶融スラグ中に添加された硫黄が化学反応時の界面張力の動的変化に及ぼす影響を調べるた

めに、上記と同様に、水平な表面を有する溶鋼表面に溶融スラグ液滴を落下させ、接触角の変化

を測定した。その結果を先に示した図２に示す。 

同図に示すように、溶融スラグ中に添加された硫黄は溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力を未添

加の場合よりもより低下させ、界面張力の動的変化の最小値はより小さくなることがわかった。 

これは、硫黄も酸素と同様に界面吸着物質であることが原因であると考えられる。そのため、フ

ラックス中に混入した硫黄は、溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力を低下させるため、上述のように

両相間の界面張力を高くして界面形状を平坦にし、溶融スラグ液滴の溶鋼への巻き込みを防止

する対策に対してはそれを阻害する影響を与えることが明らかとなった。この現象は製鋼プロ

セスにおいて今までに知られておらず、貴重な成果となった。 

 

 図４ 水平な溶鋼表面に滴下した硫黄を含む溶融スラグ滴の動的変化 

 

上述のように、溶融スラグ中に硫黄を添加すると溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力が低下し、界

面形状が乱れる可能性があることが分かったため、さらに溶融スラグ中の硫黄の添加量を増や

した実験も行った。その結果、図４に示すように、溶鋼‐溶融スラグ間の界面は大きく乱れるこ

とが明らかとなった。このような現象をその場観察した例は今までになく、溶鋼‐溶融スラグ間

の界面張力の動的変化が関係する清浄鋼製造プロセス設計に対して貴重な結果が得られた。こ

れは、溶融スラグ中の硫黄濃度が高くなるとミクロな視点において局所的に硫黄濃度は界面に

おいて一様ではないため、界面張力の局所的大小が生じ、その結果、高い界面張力の部分が低い

界面張力の部分を引っ張り、マランゴニ流動が生じて界面を乱すと考えられる。 

 

 

（４） 溶鋼‐溶融スラグ間の化学反応と同時に界面張力の動的変化を計算できるモデル 

の導出 

 

 多成分系における溶鋼‐溶融スラグの化学反応を記述できる競合反応モデル（参考文献 14）

と上記（２）で述べた界面張力の動的変化を説明できる機構モデルを組み合わせ、溶鋼‐溶融ス

ラグ間の化学反応が生じている間の界面張力の動的変化を同時に計算できるシステムの構築を

進めた。ここでは溶鋼中に Ti が含まれている場合にも対応できる計算モデルと計算システムの

構築を進めた。計算モデルの妥当性を評価するために、Alと Ti を含む溶鋼が溶融スラグと反応

した際の溶融スラグ中の SiO2,Al2O3 並びに TiO２の濃度変化の計算を行った。計算結果と実験結

果の比較の例を図５に示す。実験結果は、参考献 15から引用している。 

図３ 溶鋼‐溶融スラグ間の界面張力の化学
反応による動的変化現象の機構 

 



 図５に示すように、スラグの組成ならびにそれに伴う粘性などの物性値が変化した場合にも

本研究で計算した結果は実験値をよく再現していることがわかる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図６は、上記の化学反応が生じている間の界面張力の変化の計算結果を示したものである。同

図に示すように、本研究で導いたモデルを利用することにより、化学反応の結果と界面張力を同

時に推算できることが明らかになった。 

 

 以上のように、本研究では、溶鋼‐溶融スラグ間において化学反応が生じている間の両相間の

界面張力の動的変化を実験的に確認し、さらに界面の乱れる様子を高温その場観察するととも

に、この現象を説明できる物理化学モデルの導出と計算システムの構築を行った。当初計画のす

べてを実施し、特に溶融スラグに添加した硫黄が界面を乱す現象を見出し、その場観察にも成功

したことは、実操業プロセスの設計にも大きく貢献でき、有意義な成果となった。 
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図５ 溶融スラグと溶鋼との化学反応時

の溶融スラグ中の成分濃度の変化に 

対する計算結果と実験値の比較 

 

図６ 溶鋼‐溶融スラグ間の化学反

応に伴う界面における酸素濃度と

界面張力の計算結果 
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