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要旨：本研究では，炭酸化させた乾燥スラッジ微粉末を用いて，粉体に対する分析を行うとともに，モルタル

のフロー試験を行い，炭酸化工程が乾燥スラッジ微粉末の物性に及ぼす影響について基礎的検討を行った。

その結果，乾燥スラッジ微粉末の炭酸化工程の相対湿度が高いほど C-S-H が炭酸化により分解し，炭酸カル

シウムが増加することが明らかとなった。また，炭酸化した乾燥スラッジ微粉末の炭酸カルシウム量の増加

量とモルタルのフロー試験における高性能 AE 減水剤の添加量に負の相関が見られ，C-S-H とエトリンガイ

トの分解および炭酸カルシウムの生成がモルタルの流動性に影響を与えていることが示唆された。 
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1. はじめに 

 カーボンニュートラル社会の実現に向けて，様々な分

野で脱炭素技術の開発が行われている。セメント・コン

クリート分野では，ポルトランドセメントの焼成および

石灰石からの脱炭酸など，その製造プロセスから大量の

CO2を排出しており，CO2原単位は 800kg-CO2/t に上る 1)。

その一方で，セメント・コンクリートは豊富なカルシウ

ムを含み，炭酸塩化することによって CO2を吸収・固定

する役割についても大きく期待されている。コンクリー

トの脱炭素技術としては大きく i) セメントを高炉スラ

グ微粉末などの混和材料に置換する技術，ii) 骨材や粉体

に CO2を固定化し，コンクリートに使用する技術，iii) 硬

化したコンクリートに CO2 を吸収・固定化する技術の 3

種類に分けられる 2)。 

 これまで筆者らは現場で不要となる等，レディーミク

ストコンクリート工場に戻ってきた，通常廃棄される戻

りコンクリート（以下，戻りコンと称す）を原料とした

乾燥スラッジ微粉末（以下，DSP と称す）について研究

開発を行ってきた。DSP の製造工程を図－1 に示す。DSP

は戻りコンから骨材の回収，脱水，破砕乾燥を行って製

造される。そのため高温での焼成や炭酸カルシウムの脱

炭酸による CO2の排出はなく，DSP の CO2排出の大半は

乾燥工程による電力使用に由来し，CO2原単位は 95.8kg-

CO2/t3)とポルトランドセメントのおよそ 1/8 程度である。

DSP は未水和セメント分を多く残し，結合材として強度

発現が期待できることを特徴とする混和材料であり，コ

ンクリートの脱炭素技術の i) セメントを混和材料に置

換する技術として脱炭素を図ることができ，さらに原料

として戻りコンを使用することから資源循環の観点から

も優れた材料である。 

 現在，筆者らは NEDO（国立研究開発法人新エネルギ

ー・産業技術総合開発機構）に創設されたグリーンイノ

ベーション基金の下に結成されたコンソーシアム

「CUCO（Carbon Utilized Concrete）」の一員として，DSP

を炭酸化させたカーボンネガティブ結合材（以下，

DSP(C)と称す）の開発に取り組んでいる。DSP(C)は結合

材として利用でき，CO2 を固定化するため，コンクリー
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図－1 DSP の製造工程 
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トの脱炭素技術の i) と ii) に該当する材料である。これ

までの基礎検討で DSP を 3～24 時間炭酸化させること

によるモルタルフローの改善や，密度の向上などの物性

変化，湿度による CO2固定量の影響などを確認してきた

4), 5), 6)。しかし，実際の製品の製造フローを考慮した場合

には短時間で炭酸化させることが望ましいが，短時間の

炭酸化による影響の検討はされておらず，また炭酸化に

よる物性変化のメカニズムも明確になっていない。 

 本検討では DSP(C)の製造条件の検討に資することを

目的として，実際の DSP(C)の製造時間を想定し，炭酸化

工程の時間を最長 3 時間，炭酸化条件の湿度を 50%RH，

80%RH とした場合の DSP の炭酸化が流動性に与える影

響を確認した。また，DSP および DSP(C)に TG-DTA と

FT-IR を行うことで炭酸化工程による水和物の反応を確

認し，水和物の炭酸化が DSP(C)の流動性に与える影響に

ついて検討した。 

 

2. 実験概要 

2.1 使用材料 

DSPは実際に発生した戻りコンを原料に，骨材の回収，

脱水，乾燥を経て製造された材料を用いた。本検討では

密度 2.56g/cm3，ブレーン比表面積 9,380cm2/g の DSP を

使用した。ここで，DSP のブレーン比表面積は練り混ぜ

から再生処理が完了するまでの時間が長くかかるほど，

すなわち水和が進むほど見掛けのブレーン比表面積が増

加する傾向にある 7)。 

2.2 炭酸化方法 

 DSP の炭酸化条件，DSP および DSP(C)の密度，比表

面積，強熱減量を表－1 に示す。炭酸化条件は実際の製

品製造を想定して最長 3 時間とし，比較的短時間の炭酸

化による検討を行った。炭酸化の方法は温湿度および

CO2 濃度管理が可能な円錐型リボン混合機（大川原製作

所製，RM-10D-SR）を用いて，温湿度および CO2濃度が

設定値に達した時点から所定の時間炭酸化を行った。表

－1 より円錐型リボン混合機における炭酸化でも，既報

4), 5), 6)の静置した状態での炭酸化と同様に密度の向上，ブ

レーン比表面積の低下，強熱減量の増加が確認された。 

2.3 試験方法 

(1) フロー試験 

 DSP および DSP(C)を対象に，JIS R 5201「セメントの

物理試験方法」に準拠してフロー試験を実施した。調合

は質量比で，DSP または DSP(C)：標準砂：水=1：3：0.5

とした。また，フロー試験は目標とするフロー値を

160mm として高性能 AE 減水剤の添加率を調整した。 

(2) 示差熱重量分析（TG-DTA） 

 TG-DTA の測定は示差熱-熱重量同時測定装置（リガク

社製，Thermo plus EVO2 TG-DTA8122）を使用した。試

料重量 20±1.0mg を窒素雰囲気下(100ml/min)において昇

温速度20℃/minで室温から1,000℃まで昇温した。また，

TG により得られた質量変化を時間微分することで微分

熱重量曲線（DTG）を得た。 

(3) フーリエ変換赤外分光法（FT-IR） 

 FT-IR の測定は赤外分光光度計（Nicolet iZ10，Thermo 

Fisher 社製）を用いて ATR 法にて測定した。測定条件は

分解能：2cm-1，波数範囲：650～4000cm-1の範囲とした。

解析ソフトウェアには OMNIC を用いて測定前に取得し

たバックグラウンドスペクトルを用いてベースライン補

正を行った。 

 

3. 実験結果 

3.1 フロー試験 

 フロー試験におけるフロー値と高性能 AE 減水剤の添

加率を表－2，炭酸化工程の時間が高性能 AE 減水剤の添

加率に与える影響を図－2 に示す。炭酸化時の湿度が

50%RH，80%RH ともに炭酸化時間 0.5 時間で高性能 AE

減水剤の添加率は増加することが確認された。炭酸化工

程の湿度が 50%RH の場合，炭酸化時間が長くなるほど

DSP(C)0.5-505080 に比べて高性能 AE 減水剤の添加率は

表－1 炭酸化条件と DSP および DSP(C)の物性値 

記号 炭酸化条件 密度 

(g/cm3) 

ブレーン 

比表面積 

(cm2/g) 

強熱減量 

(%) 時間 

(h) 

温度 

(℃) 

湿度 

(%RH) 

CO2濃度 

(Vol%) 

DSP0 - - - - 2.56 9,380 12.94 

DSP(C)0.5-505080 0.5 50 50 80 2.66 8,980 15.18 

DSP(C)1-505080 1 2.66 8,810 15.52 

DSP(C)3-505080 3 2.67 8,650 15.95 

DSP(C)0.5-508080 0.5 80 2.65 8,340 16.68 

DSP(C)1-508080 1 2.66 8,290 17.32 

DSP(C)3-508080 3 2.67 7,080 19.01 
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低下していくが，3 時間炭酸化させた DSP(C)3-505080 で

も DSP0 に比べて高性能 AE 減水剤の添加率は多くなる

ことが確認された。一方で炭酸化の湿度が 80%RH の場

合，DSP(C)1-508080 から高性能 AE 減水剤の添加率は顕

著に減少し，DSP(C)3-508080 では高性能 AE 減水剤の添

加率は DSP0 の 1/5 である 2.0%まで減少した。このこと

から，DSP の炭酸化工程における湿度およびそれに伴う

ブレーン比表面積の低下等の物性変化が流動性に大きく

影響することが確認された。 

3.2 TG-DTA 

 DSP および DSP(C)の TG-DTA の測定結果を時間微分

することにより得られた DTG グラフを図－3に示す。こ

こで，DSP0 においても 800℃近傍に CaCO3 の脱炭によ

る質量減少のピークが見られるが，これはセメント中に

含まれる CaCO3 および DSP 製造時の乾燥工程において

析出した CaCO3
8)に加え，原料である戻りコンには骨材

として石灰石砕石および砕砂を用いており，その微粒分

および微砂が DSP に含まれているためである。50℃-

50%RH-80%CO2濃度の炭酸化工程において，既報 5)では

800℃近傍の CaCO3 の脱炭による質量減少のピークの増

加が確認されているが，本検討においては明確なピーク

の変化は確認されなかった。これは本検討における炭酸

化時間が 3 時間までであり短いこと，炭酸化方法が異な

ることおよび原料の DSP が異なることが原因として挙

げられる。一方，50℃-80%RH-80%CO2濃度の炭酸化条件

では CaCO3 の脱炭による質量減少のピークが炭酸化工

程の時間が長くなるほど増加することが確認された。 

 DTG の結果から，450℃近傍のピークを Ca(OH)2 の脱

水による質量減少，800℃近傍のピークを CaCO3 の脱炭

による質量減少と考え，400-500℃の質量減少から

Ca(OH)2量，500-800℃の質量減少から CaCO3量を算出し

た。その結果を図－4に示す。図－4(a)より，Ca(OH)2量

は炭酸化工程の湿度によらず，概ね一定であり，変化が

ないことが確認された。一方で図－4(b)より，CaCO3量

は炭酸化工程の湿度が 50%RH の場合，炭酸化 0.5 時間

で増加し，その後は概ね変化しなかったが，炭酸化時の

湿度が 80%RH の場合では炭酸化時間 3 時間まで増加し

 
(a) 炭酸化条件 50℃-50％RH-80％CO2濃度の DTG 

 

 

(b) 炭酸化条件 50℃-80％RH-80％CO2濃度の DTG 

図－3 DSP(C)の DTG グラフ 
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表－2フロー試験結果 

記号 モルタル 

フロー 

(mm) 

高性能 AE 減

水剤添加率 

(C×%) 

DSP0 161 10.0 

DSP(C)0.5-505080 183 17.0 

DSP(C)1-505080 170 13.5 

DSP(C)3-505080 159 12.0 

DSP(C)0.5-508080 152 13.0 

DSP(C)1-508080 161 4.0 

DSP(C)3-508080 179 2.0 

 

 

図－2 炭酸化工程の時間が高性能 AE 減水剤添加率

に与える影響 
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続けることが確認された。 

 このことから，50℃-50%RH-80%CO2濃度または 50℃-

80%RH-80%CO2 濃度環境下での DSP の炭酸化では

Ca(OH)2 は炭酸化せず，異なる水和物が炭酸化している

と推測される。また，50%RH と 80%RH の炭酸化工程を

比較すると，80%RH の炭酸化工程において炭酸カルシウ

ム生成量が多く，水和物等が CO2と反応しやすいと考え

られる。これらの結果は再生骨材製造時に発生する再生

微粉 9), 10)の炭酸化と同様の傾向である。 

3.3 FT-IR 

 DSP および DSP(C)の FT-IR の測定結果から，650-

1700cm-1を拡大したグラフを図－5に示す。ここで，DSP0

に見られる 1420cm-1 近傍のピークは CaCO3 の C-O 結合

の伸縮振動，710 cm-1 近傍のピークは O-C-O 結合の変角

振動，870 cm-1近傍のピークは CO3
-の変角振動に由来す

るピークである 11)。また，950 cm-1 近傍のブロードなピ

ークは C-S-H の Si-O 伸縮に由来するピークであり，炭

酸化による Ca/Si 比の低下により高周波側へシフトする

ことが知られている 12)。図－5(a)より，湿度 50%RH の

炭酸化を行った場合，CaCO3を示すピークが増加するこ

とが確認された。また，炭酸化時間が長くなるほど 950 

cm-1 近傍のピークがわずかに高周波数側へシフトするこ

とが確認された。このことから，炭酸化により C-S-H が

分解され，CaCO3，低 Ca/Si 比の C-S-H が析出している

と推測される。図－5(b)より，湿度 80%RH の炭酸化で

は，湿度 50%RH の炭酸化よりも顕著に CaCO3 のピーク

の増加が確認され，炭酸化工程の湿度が高いほど CaCO3

の増加量が大きいと考えられる。これは TG-DTA の結果

と同様の傾向である。また，950cm-1近傍のピークに着目

すると，湿度 80％RH の炭酸化により高周波数側への明

確なピークシフトと1080cm-1近傍のピークの増大が確認

された。1080cm-1のピークはシリカゲルの Si-O 伸縮に由

来するピークと考えられ 13)，高湿度の炭酸化により C-S-

H の分解が促進されていると推測される。 

 DSP が炭酸化したことによる FT-IR スペクトルの変化

を確認するために，DSP と DSP(C)の FT-IR スペクトルの

差分を図－6に示す。図－6より，50%RH および 80%RH

 

 (a) 50℃-50％RH-80％CO2濃度の炭酸化条件 

 

 

(b) 50℃-80％RH-80％CO2濃度の炭酸化条件 

図－5 DSP(C)の FT-IR 
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(a) 炭酸化による DSP(C)の Ca(OH)2量の変化 

 

 

(b) 炭酸化による DSP(C)の CaCO3量の変化 

図－4 炭酸化による DSP(C)の Ca(OH)2量および

CaCO3量の変化 
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の炭酸化を行った場合，析出する CaCO3はカルサイトと

アラゴナイトが確認された。80%RH での炭酸化の場合，

カルサイトを示すピークと比較してアラゴナイトを示す

ピークは小さいが，50%RH の炭酸化の場合，特に炭酸化

工程の時間が 0.5 時間ではカルサイトとアラゴナイトの

ピークは概ね同等であることが確認された。このことか

ら，湿度 50%RH の炭酸化の場合，初期に炭酸カルシウ

ムの多形としてアラゴナイトが析出しやすいと考えられ

る。 

 図－6(b)より，80%RH で炭酸化を 1 時間以上行った

場合，660cm-1 近傍に石膏の O-S-O の変角振動を示すピ

ークが確認された 14)。ここで，DSP の製造時に 120～

130℃で乾燥を行うため，エトリンガイトは脱水した状

態のメタエトリンガイト 15)として存在すると考えられ

る。石膏のピークが現れたのは，メタエトリンガイトが

高湿度環境下により再吸湿・炭酸化され，CaCO3，アル

ミナゲル，石膏に分解したため 16)と推察される。 

 

4. 考察 

 DSP に 1 時間以上の 50℃-80%RH-80％CO2の条件で炭

酸化工程を行うことにより，流動性の顕著な改善が確認

された。また，TG-DTA および FT-IR の結果から，DSP

の炭酸化工程では水酸化カルシウムは炭酸化せず，主に

C-S-H が炭酸化し，低 Ca/Si 比の C-S-H，シリカゲルおよ

び CaCO3 に分解され，1 時間以上の 50℃-80%RH-80％

CO2の炭酸化ではメタエトリンガイトが吸湿・炭酸化し，

CaCO3，アルミナゲルおよび石膏に分解したと結論づけ

られた。メタエトリンガイトは再水和することで結晶化

し，エトリンガイトは柱状結晶であるため，DSP では再

水和による吸水およびエトリンガイトの形状により流動

性を悪化させると考えられるが，炭酸化により分解する

ことで流動性が改善すると考えられる。また，C-S-H は

多孔質の非晶質体であり，DSP では微量析出した C-S-H

によりブレーン比表面積が増加すると考えられ，DSP の

ブレーン比表面積と流動性には一定の相関が確認されて

いる 7)。C-S-H の炭酸化により CaCO3 が析出し，微細空

隙が減少することで，表－1 に示すようにブレーン比表

面積が低下するため，流動性が改善すると考えられる。

これらの要因により DSP(C)の流動性が改善されると推

察される。 

TG-DTA の結果を元に算出した，DSP0 から炭酸化によ

り増加した炭酸カルシウム量と高性能 AE 減水剤添加率

の増加量の関係を図－7に示す。図－7より，湿度 80%RH

で炭酸化を 0.5 時間行った DSP(C)と湿度 50%RH で炭酸

化を行った DSP(C)の高性能 AE 減水剤添加率は DSP0 と

比較して増加しているが，CaCO3の生成量の増加に伴い

高性能 AE 減水剤添加率は減少していく傾向にある。こ

れはメタエトリンガイトとC-S-Hの炭酸化によりCaCO3

の増加と DSP(C)の流動性改善が同時に発生するため，

CaCO3 の増加量と高性能 AE 減水剤の添加率に一定の関

係があると考えられる。しかし，一部の DSP(C)において

 

図－7 炭酸カルシウムの増加量と SP 添加率の増加

量の関係 
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 (a) 50℃-50％RH-80％CO2濃度の炭酸化条件 

 

 

(b) 50℃-80％RH-80％CO2濃度の炭酸化条件 

図－6 DSP(C)と DSP の FT-IR スペクトルの差分 

（C=カルサイト，A=アラゴナイト，G=石膏） 
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高性能 AE 減水剤の添加率が増加した原因は明らかにな

っておらず，今後更なる検討が望まれる。 

 これらの結果および考察から，流動性の改善と CO2の

固定化の観点において，乾燥スラッジ微粉末の炭酸化工

程は 80%RH 程度の高湿度で 1 時間以上実施することが

望ましいと考えられる。 

 

5. 結論 

50℃-50%RH-80%CO2 濃 度 お よ び 50℃-80%RH-

80%CO2 濃度で炭酸化させた乾燥スラッジ微粉末につい

て，モルタルフロー試験および炭酸化させた乾燥スラッ

ジ微粉末の分析を行った。その結果得られた知見を下記

に示す。 

(1) TG-DTA の結果および FT-IR の結果より，50℃-

50%RH-80%CO2 濃度および 50℃-80%RH-80%CO2 濃

度での炭酸化では主に C-S-H が炭酸化し，炭酸カル

シウムが析出していると考えられる。また，湿度が高

いほど炭酸化が進むことが確認された。 

(2) FT-IR の結果より，DSP の製造工程の乾燥によって生

成されているメタエトリンガイトが 50℃-80%RH-

80%CO2濃度で 1時間以上の炭酸化により分解するこ

とが示唆された。 

(3) 炭酸化した乾燥スラッジ微粉末の流動性において，

炭酸化時間 0.5 時間では流動性が悪化するが，炭酸化

を 1 時間以上行った場合，炭酸化の湿度が高いほど

流動性の改善が確認された。また，炭酸カルシウムの

増加量と高性能 AE 減水剤の添加量の増加量の関係

は，炭酸カルシウムが増加するほど高性能 AE 減水剤

の添加量が減少し，乾燥スラッジ微粉末製造時に析

出している C-S-H およびメタエトリンガイトが炭酸

化することで流動性が改善することが示唆された。 
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