
1

建設用原材料  Vol.28  No.1  pp.1-5,  2021

石炭灰の結晶化挙動を活用した�
砕石微粒分の園芸用粒状土化の可能性について 
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１．はじめに 
� 砕石業では岩石の破砕等の工程で副産物として砕石

微粒分が砕石生産量の約����（�����万トン�年）発生

しており、埋立て処分場の不足にともない有効利用法

が求められている��。砕石微粒分はカリウムなどの栄養

塩を含む鉱物を含有する場合が多く、微粒分を粒状に

固化することで赤玉土のような園芸用粒状土として有

効利用できる可能性が期待できる。�

一方、火力発電では燃料である石炭の燃焼により石

炭灰が年間�����万トン発生しており、����年以降は発

生量が横ばい傾向にある。東日本大震災以降、石炭火

力発電はベースロード電源に位置づけられており、今

後も発生する石炭灰の有効利用は重要な課題となって

いる�����。�

石炭灰では�����℃程度まで急㏿に加熱することで

アモルファス相がクリストバライト化し、この結晶化

作用により硬化する挙動が報告されている��。この硬化

挙動を活用することで細かい粉状の砕石微粒分を粒状

に硬化できれば、大量に発生する産業副産物である砕

石微粒分と石炭灰をフライアッシュ人工骨材製㐀プロ

セスと同様にロータリーキルンなどで連続的に処理す

ることで��、園芸用粒状土として有効利用できる可能性

がある。�

� そこで、本研究では、その可能性を探るため、国内

の様々な砕石微粒分を石炭灰と混合した急㏿加熱によ

る硬化の可能性を検討した。得られた硬化体の最大荷

重を比較し、石炭灰混合材料において留意すべき一つ

である溶出物の分析を行った。�

 
２．試料および実験方法�

試料として石炭灰はフライアッシュⅡ種、砕石微

粒分は国内の砕石業者から発生した11種類の微粒

分を用いた。それぞれの化学組成と様子を表1と図1
に示す。 
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表１� 石炭灰と砕石微粒分の化学組成 
 

 

 
 

  SiO2 Al2O3 Na2O K2O MgO CaO Fe2O3 Others  

 

 

 

CA 
 

石炭灰 55.4 26.9 - 0.8 0.4 4.1 3.7 8.7 
C1 パーライト 67.7 17.5 - 8.4 - 1.7 4.6 0.1 
C2 輝緑凝灰岩 36.7 19.8 2.4 1.6 5.1 12.2 17.7 11.2 
C3 真珠岩 75.0 13.4 3.5 5.3 0.1 1.0 0.9 6.1 
C4 山砂 62.4 16.9 1.5 1.9 1.8 5.0 8.8 5.4 

 C5 珪石 76.0 10.6 0.6 2.6 1.8 0.7 5.3 6.8  
 C6 安山岩 58.3 18.3 2.3 0.7 2.7 8.8 7.9 4.4  
 C7 頁岩 65.0 18.4 1.8 3.5 1.5 2.3 5.3 7.2  
 C8 礫岩 53.6 16.3 3.3 1.8 4.0 11.2 7.3 8.3  
 C9 溶結凝灰岩 68.4 18.6 2.0 4.7 0.2 2.0 3.2 5.8  
 C10 石灰岩 4.4 1.5 - 0.2 3.1 90.0 0.4 3.6  
 C11 石灰岩 6.5 7.4 - 0.3 0.8 81.3 2.9 0.9  
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図１� 試料の様子�

 
実験は次のように行った（図2）。石炭灰、砕石微

粒分、混合物を直径9 mmの型枠に0.5 g入れ、高さ

6 mmの錠剤状に成型した。成型体を900℃、1000℃、

1100 ℃まで昇温した電気炉に投入し、30分保持し、

急㏿加熱した。加熱後、炉外に取り出して自然冷却

を行い、硬化体を作成した。 
硬化体は、まず、指で押しつぶすことで硬化の有

無を確認した。硬化が確認された硬化体については、

㐀粒物の強度試験方法（JIS Z 8841）の圧壊試験を

参考にして、鉄製の頂角85°の円錐型圧子をデジタ

ルフォースゲージ（MX2-500N、IMADA製）を用い

て、載荷㏿度30 mm/minで載荷し圧壊する最大荷重

の測定を行った。また、加熱前後の各試料の鉱物組

成を粉末X線回折装置（XRD、MiniFlex600、Riga
ku製）で同定した。 
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各試料からの溶出を環境ᗇ告示46 ྕ溶出試験を

参考に次のようにしてㄪべた。まず、硬化体試料を

ங㖊と⠠を用いて250ȣm以ୗに粉砕・分⣭し、粉砕

した試料(2 g)を留Ỉ(20 mL)とともに50 mLの
㐲ỿ⟶にῧ加し、200 min-1で6間とうした。

とう後に3000 rpmで㐲ᚰ分㞳した後にᏍ径0.2ȣm
࣓ンࣞࣈンフルターでࢁ㐣を行い、得られた溶ᾮ

のpHをpH࣓ーター(D-73、Horiba)で、栄養塩であ

るカリウム、ࢿࢢ࣐シウム、カルシウムの溶出量を

ཎ子྾ග分析装置（AAnalyst200、PerkinElmer）
で測定を行った。また、௦表的な土ተởᰁ物㉁とさ

れるカド࣑ウム、㖄、㖡、セࣞン、ࣄ⣲、࣍ウ⣲の

溶出量を高࿘Ἴㄏᑟ結合プラ࣐ࢬ発行分ග分析装置

(ICP、Avio500、PerkinElmer製)で測定を行った。

なお、市㈍の赤玉土(RS)の最大荷重と溶出量を同

様の方法で測定し、参考್とした。

図� 実験ᡭ㡰

㸱．結ᯝおよび⪃ᐹ

㸱㸬１ 石炭灰

加熱前後の石炭灰の外ほと;5'パターンを図�と図�

に示す。加熱温度���、����、����℃で石炭灰の硬化が

確認され、加熱温度が高くなると硬化体のⰍはⓑくな

る様子がほᐹされた。石炭灰は、4XDUW]��6L2��、/LPH�

�&D2��、0XOOLWH��6L�$O�2����を含ࡳ、���、�����℃で

加熱した石炭灰の;5'パターンはᮍ処理と同様であっ

たが、�����℃で加熱した石炭灰ではクリストバライト

�6L2���のࣆークが᪂たに確認できた。なお、各加熱試

料の最大荷重は、����℃で����1、�����℃で��� 1、��

���℃で�����1であり、クリストバライトの生成が確認

された�����℃において大ᖜな最大荷重のቑ加が確認

された��。

図� 加熱前後の石炭灰の外ほ㸸(i)ᮍ加熱、(ii) 900℃、

(iii�� 1000℃、(iv) 1100℃

図� 加熱前後の石炭灰の;5'パターン

㸱㸬㸰 砕石微粒分

�����℃で加熱した各試料の最大荷重を表�に示す。&

$と&�、&�、&�、&�で硬化が確認され、は加熱により

硬化しなかった。

表� 硬化した試料の最大荷重

CA C1 C2 C3 C4 C5 C6 C7 C8 C9 C10 C11
最大荷重

(N)
58.0 X X X X 106.1 X 23.9 5.0 13.2 X X

加熱前と���、����、����℃で加熱した後の&�、&�、

&�の外ほと;5'パターンを図�と図�に示す。各試料は加

熱によりⓑⲔⰍになり、加熱温度が高くなるにつれて

Ⰽが⃰くなる傾向がぢられた。加熱温度���℃で&�と&�

ではムライトが、&�ではࢿࢢ࣐タイトの生成が確認さ

れ、����℃では試料中に含まれる⢓土鉱物の一つであ

る࣐イカのࣆークがᾘኻした。

���、����、����℃で加熱した&�、&�、&�の最大荷重

を表�に示す。すべての試料で加熱温度が高くなると最

大荷重がቑ加し、≉に����℃から����℃で大ᖜにቑ加

する傾向がぢられた。

表� 加熱により硬化した試料の最大荷重�1�

900℃ 1000℃ 1100℃
C5 4.2 37.2 106.1
C7 3.0 5.7 23.9
C9 1.0 3.3 13.2

(b)

ຍ⇕᮲௳
ຍ⇕ ᗘ㸸900 㹼 1100 ℃�
ຍ⇕㛫㸸30分

࣭石炭灰 ࣭砕石微粒分
࣭ΰྜ≀㸦ΰྜẚ1:12:1ࠊ1:2ࠊ㸧

⮬↛෭༷

試料

↝ᡂ用࣮ࢱࢵࢭ

0.5 g
試料㸦㘄状㸧

ᛴ㏿ຍ⇕

㟁Ẽ⅔

⁐ฟ試験

⢊砕した試料2 g

␃Ỉ20 mL

Ỉᖹ࠺
㐲ᚰ分㞳

ᾮࡳୖ
࣭pH
࣭⁐ฟ㔞

◳化య
࣭ᙉᗘ
࣭㖔≀⤌ᡂ

㐣ࢁ

(i) (ii) (iii) (iv)
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図� 加熱した試料の外ほ㸸

(i)C5、(ii)C5-900℃、(iii)C5-1000℃、(iv)C5-1100℃、

(v)C7、(vi)C7-900℃、(vii)C7-1000℃、(viii)C7-1100℃、

(ix)C9、(x)C9-900℃、(xi)C9-1000℃、(xii)C9-1100℃

加熱前と���、����、����℃で加熱した後の&$、&�、

&�、&�からのカリウム、ࢿࢢ࣐シウム、カルシウムの

溶出量と溶出ᾮのS+を表�に示す。すべての試料におい

てカリウムの溶出量は加熱により加熱前に比べてቑ加

するが、���、����℃に比べて����℃での加熱では溶出

量がῶᑡした。ࢿࢢ࣐シウムはすべての加熱物におい

て� PJ�/以ୗと溶出量がᑡなかった。カルシウムは&$

では加熱により溶出量がῶᑡし、&�、&�、&�ではቑ加

した。溶出ᾮのS+は、&$では加熱によりῶᑡし、&�、&

�、&�でቑ加した。&$はクリストバライト化により各ඖ

⣲の溶出量がῶᑡすると᥎ᐹされる。

表� 加熱硬化した試料からの溶出量と溶出ᾮのS+

Temperature 
(oC)

Elution (mg/L)
pH

K Mg Ca
CA 1.6 8.4 58.5 8.1

900 9.5 1.7 43.9 7.5
1000 7.0 0.3 23.2 7.3
1100 0.7 0.6 2.5 7.4

C5 0.3 1.1 1.2 6.9
900 25.1 0.7 0.8 7.1

1000 37.6 0.7 5.5 7.0
1100 1.7 0.3 7.2 7.1

C7 6.3 13.3 45.0 7.3
900 18.1 0.2 51.7 12.0

1000 1.1 0.2 193.4 11.2
1100 0.3 0.3 116.5 11.0

C9 6.0 0.2 10.1 7.6
900 24.3 0.4 38.0 9.9

1000 10.8 0.3 31.0 9.5
1100 1.7 0.1 20.7 9.3

図� 加熱・硬化した試料の;5'パターン㸸

(i) C5、(ii) C7、(iii) C9

(i)
(i) (ii) (iii) (iv)

(v) (vi) (vii) (viii)

(ix) (x) (xi) (xii)

(ii)

(iii)
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㸱㸬㸱 混合物

�����℃の加熱で硬化した試料として&�、硬化しなか

った試料として&��をそれぞれ㑅定し、各比⋡で&$と混

合し、�����℃で急㏿加熱して得られた硬化体をㄪべた。

�����℃で加熱した&�、&��、&$とその混合物の外ほ

と;5'パターンを図�と図�に示す。&$の混合により加熱

物のⰍはⓑくなり、硬化しなかった&��は&$の混合によ

り硬化することを確認した。&�と&$の混合物ではクリ

ストバライトが、&��と&$の混合物ではクリストバライ

トとࣅーライトが生成することが分かった。

図� 加熱した試料の外ほ㸸

C9㸸CA (i)1:0、(ii)2:1、(iii)1:1、(iv)1:2、
C11:CA (v)1:0、(vi)2:1、(vii)1:1、(viii)1:2、(ix)0:1

図� 加熱した混合物の;5'パターン�

(i) C9とCAの混合物 (ii) C11とCAの混合物

得られた硬化体の最大荷重を図�に示す。&$の混合に

より最大荷重がቑ加し、混合比に㛵ࢃらず���1以ୖの

最大荷重を持つことが分かった。なお、参考್である

赤玉土の最大荷重は�����1であった。クリストバライ

トの結晶化により最大荷重のቑ加が㉳こり、砕石微粒

分の硬化に利用できることが確認された。

図� 石炭灰を混合し加熱した試料の最大荷重

����℃で加熱した後の&$と&�、&��の混合物からの

カリウム、ࢿࢢ࣐シウム、カルシウムの溶出量と溶出

ᾮのS+を表�に示す。すべての混合試料においてカリウ

ムの溶出量は��� PJ�/、ࢿࢢ࣐シウムは� PJ�/以ୗと

溶出量がᑡなかった。カルシウムは&$の混合量がቑ࠼

るにつれて溶出量がῶᑡした。混合した&$によるクリ

ストバライトの結晶化によりカルシウムの溶出がᢚไ

されると᥎ᐹされる。なお、S+は混合による大きなኚ

動はぢられず、�以ୖのアルカリ性を示した。

表� 加熱硬化した試料からの溶出量と溶出ᾮのS+

Ratio
Elution (mg/L)

pH
K Mg Ca

C9 1.7 0.1 20.2 9.3
2:1 1.5 0.3 11.7 9.9
1:1 2.0 0.4 6.5 9.3
1:2 1.4 0.4 2.8 8.0

C11 42.3 2.2 633.7 12.6
2:1 2.3 0.2 856.3 13.0
1:1 1.3 0.2 742.6 13.0
1:2 1.9 0.2 741.8 13.0

CA 0.7 0.4 5.7 8.0
RS 22.4 0.9 2.4 6.1

このことから、&$の混合によりクリストバライトの

結晶化が作用することで混合物の最大荷重がቑ加し、

栄養塩を溶出する園芸用粒状土として利用できる㐀粒

物をㄪ製に利用できると考࠼られる。

(i)

(i) (ii) (iii) (iv)

(v) (vi) (vii) (viii)

(ix)

(ii)

最
大
荷
重
(N
)
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����℃で加熱した後の&$と&�、&��の混合物からのカ

ド࣑ウム、㖄、㖡、セࣞン、ࣄ⣲、࣍ウ⣲の溶出量を

表�に示す。カド࣑ウム、㖄、㖡、セࣞンの溶出は土ተ

環境ᇶ‽以ୗであったが、ࣄ⣲、࣍ウ⣲が土ተ環境ᇶ

‽以ୖの溶出が確認された。&$のクリストバライトの

結晶化により硬化はできるが、ࣄ⣲、࣍ウ⣲の溶出は

ᢚไできないことが᫂らかになった。今後、ࣄ⣲、࣍

ウ⣲のᢚไについても検討するᚲ要がある。�

�

�

表�� 加熱硬化した試料からの土ተởᰁ物㉁の溶出量�

 

 

 
 

 
Ratio 

Elution (mg/L) 
 Cd Pb Cu Se As B 

C9  < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 3.1 0.32 
 2:1 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 2.8 1.8 
 1:1 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 2.2 1.9 
 1:2 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 2.1 1.3 

C11  < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 0.1 0.38 
  2:1 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 0.04 5.6 
  1:1 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 0.04 6.8 
  1:2 < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 0.02 6.9 
 CA  < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 1.4 2.4 
 RS  < 0.01 < 0.01 < 125 < 0.01 < 0.01 < 1 
 Standard 0.01 0.01 125 0.01 0.01 1 
�

㸲．おࡾࢃに 
� 本研究では、砕石微粒分を石炭灰の急㏿加熱による

クリストバライトの結晶化作用を用いて硬化さࡏるこ

とで園芸用粒状土化の可能性をㄪべた。その結ᯝ、石

炭灰と混合し�����℃で急㏿加熱することで微粒分を

園芸用粒状土として利用可能な最大荷重に硬化できる

ことが分かった。しかしながら、溶出試験において溶

出ᾮの㹮+はアルカリ性を示し、溶出成分としてࣄ⣲、

ウ⣲の土ተ環境ᇶ‽以ୖの溶出が確認された。これ࣍

らの硬化ࡸ溶出の挙動のクリストバライト化のᙳ㡪

についてのヲ細な࣓カࢬࢽムは不᫂であり、今後、溶

出のᢚไを含めて࣓カࢬࢽムをゎ᫂し、᪂たな硬化ᢏ

⾡の㛤発を┠指していくண定である。�
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