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研究成果の概要： 
 三元系CaO-Na2O-SiO2の代表的組成であるNa2O-2CaO-3SiO2(NC2S3)と2Na2O-CaO–3SiO2 (N2CS3)
ガラスを作成し、白金基板上での過冷却液体からの凝固過程の直接観察を行った。両組成とも
に、近年の NMR測定より SiO4四面体周囲のケイ素イオンの数に分布があり、安定相と準安定相
が晶出することが予想されたが、安定相のみ結晶化した。また、最大過冷度は N2CS3 で 100 K
程度だったが、 NC2S3では 320 Kと大きく過冷した。 
 
研究成果の学術的意義や社会的意義 
 近年、金属製錬スラグや火力発電プラントから排出される石炭灰などの酸化物系副生成物の
資源化が切望される時代となり、金属だけでなく酸化物融体の凝固制御技術の確立が不可欠と
なった。 

既存の熱力学のデータから導かれた状態図だけでは、多成分系酸化物の凝固の高精度予測は
困難である。そこで、界面現象の影響を利用して核生成を制御するアプローチは、安定相と準
安定相の晶出過程の解明に前進をもたらすであろうと考える。この過程の解明を足掛かりとし
て、非平衡状態で行われている金属製錬スラグ凝固組織制御技術を進展させ、実工業プロセス
に応用させることを目指す。 
 
研究分野：材料工学、化学工学およびその関連分野 
 
キーワード：金属精錬、スラグ、凝固、過冷却温度 
 
 
１．研究の目的 
 金属製錬プロセスで使用されるスラグは、CaOと SiO2を主成分とし、Na2Oなどを含む多成分系
であり、その凝固プロセスは複雑である。製錬後のスラグ凝固体は、肥料や路盤材などとして
一部は資源化されているが、凝固体を構成する結晶相の種類や組織の制御技術が確立されてい
ないため、用途が限定されている。本課題では、金属製錬スラグの基本組成からなる
CaO-Na2O-SiO2 融体の冷却過程において晶出する結晶相の種類および凝固開始温度に及ぼすコ
ンタクトマテリアルとの界面現象の影響について調査し、スラグ資源化さらには用途拡大のた
めの結晶化挙動の制御を目的とする。 
 
２．研究成果 
 所定の割合に混合した炭酸ナトリウムと炭酸カルシウム、二酸化ケイ素の粉末を白金るつぼ
に入れた後、電気炉で溶融し、Na2O-2CaO-3SiO2(NC2S3)と 2Na2O-CaO–3SiO2 (N2CS3)ガラスを作
成した。このガラスを用いて、独自に開発した高温直接観察装置により、白金基板上での両組
成の過冷却液体からの結晶化挙動と接触角の同時観察を、乾燥大気と Arの雰囲気下で行った。
試料の評価は、X線回折による測定を行った。 
  NC2S3 と N2CS3 組成の融体中では、 SiO4四面体周囲のケイ素イオンの数に分布があり、ほ
ぼ同様の局所構造を有するケイ素イオンが存在していることが知られている。本研究より、両
組成とも雰囲気の違いで凝固した結晶相は変わらなかった。 また、N2CS3の過冷度は 100 K程
度だったが、 NC2S3 の過冷度は最大で 320 K にまで達した。このことから液体の Si の局所構
造は同様でも、粘性やNaとCaカチオンの働きが過冷却温度に影響を与えていると考えられる。 
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図 1 N2CS3過冷却液体の結晶化の直接観察 
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