総合研究所・都市減災研究センター（UDM）研究報告書（平成２１年度）

小課題番号3.1-9

解体コンクリート起源廃棄モルタルの炭酸化処理による
改質混和材の開発と二酸化炭素固定量の把握

解体コンクリート塊，鉄筋コンクリート造建築物，改質微粉，二酸化炭素固定化　　　　　　　田村雅紀＊，吉岡智博＊＊

1. はじめに

　日本の都市圏では，巨大震災被害が生じた際に，コンクリート塊をはじめ，廃木材，がれき等の膨大な震災廃棄物が生じるとされている。阪神淡路大震災では，1500万㌧とも云われる大量の被災建設廃棄物が瞬時に発生したのに対し，首都直下型地震では，関東圏八都県市内における人口規模（日本の25％）と，国内総生産の規模（日本の30％）を踏まえ，延べ床面積率，単位面積あたり構造種別平均重量をパラメータとした，除却対象想定戸数を積み上げることで，最終的に阪神淡路大震災の6.4倍程度（9600万㌧）という膨大な被災建設廃棄物が発生する予測もある。つまり，近年の国内の産業廃棄物排出量が8000万㌧程度であることを踏まえると，巨大震災被害が生じた際の震災廃棄物の影響は比較に足り得ない甚大さを帯びたものであり，合理的かつ速やかな適正処理と，積極的な再資源化対策を図ることが，その後の都市機能回復に極めて重要な役割を担うことになる。
　本研究は，構造物の主たる建材であるコンクリートを対象に，粗骨材を除いた水和硬化部分に着眼し，セメント種類に依存する時間・熱的特性に依存する相転移の特性や基礎的物性を捉えた上で，震災により解体コンクリート塊となった後，現場での解体処理により粉砕・混合された時点で，大気中の二酸化炭素(以下，CO2)を吸着・固定化し，粒子が改質される状況を想定する1)-3)。得られた改質粒子は，炭酸化の進行に応じて，水酸化カルシウム[Ca(OH)2]とケイ酸カルシウム水和物[xCaO・ySiO2・zH2O]の硬化体とその内部微細空隙は，結晶構造に変化が生じ，強度・耐久性に影響を与えるとされる毛細管空隙の分布にも影響を与える1)。

　このようなセメント硬化体の微細要素における物理化学的な物性変化を有効利用し，大気中のCO2を積極的に固定化した改質微粉を再資源化材料として扱い，再びそれを原料としたモルタルを製造し，その基礎的物性を評価し，廃棄物起源材料の高度な再資源化4)を目指す。

２. 研究概要

2.1 各種セメント水和物の微細構造

　図１に解体コンクリート塊を構成するセメント硬化体特性を示す。a)セメント硬化体の空隙構成と強度・耐久性への影響空隙により，強度・耐久性に影響を与えると考えられる空隙の寸法範囲と，吸着水・結合水・構造水として，力学的な抵抗体として作用する可能性のある区微細空隙と区分される。これらの質的・量的特性は，セメント種類，水セメント比等に依存する。b)各種セメント水和物の水和初期における未水和要素により，材齢に応じて，凝結，水和加速期，強度発現期の微細構造がセメント種類により相違する可能性がある。これらの特性を実験・解析を通じて評価を行う。
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a)セメント硬化体の空隙構成と強度・耐久性への影響空隙
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b)各種セメント水和物の水和初期における未水和要素

図１　解体コンクリート塊を構成するセメント硬化体特性
	＊工学院大学工学部建築都市デザイン学科・准教授　＊＊ 工学院大学建築都市デザイン学科・学部生


表１　使用材料 （研究１，２）               表２　実験要因と水準 （研究１，２）        表３　試験項目と内容（研究１，２）

	種類
	記号
	材料名
	
	実験要因
	実験水準
	
	試験項目
	内容

	セメ

ント
	N
	普通ﾎﾟﾙﾄﾗﾝﾄﾞｾﾒﾝﾄ,密度3.16(g/cm3)
	
	研究１
	ｾﾒﾝﾄ種類
	N,M,BB,FB
	
	材料物性
	密度，比表面積，粒度分布

	
	M
	中庸熱ﾎﾟﾙﾄﾗﾝﾄﾞｾﾒﾝﾄ,密度3.21g/cm3)
	
	
	W/C(%)
	40,50,55,70
	
	フレッシュ性状 
	モルタルフロー値(mm)

	
	BB
	高炉ｾﾒﾝﾄB種,密度3.04(g/cm3)
	
	
	養生条件
	水中，封緘(12ヶ月養生)
	
	力学特性
	曲げ強さ(40×160×160mm)
圧縮強さ JIS R 5201

	
	FB
	ﾌﾗｲｱｯｼｭｾﾒﾝﾄB種,密度3.025(g/cm3)
	
	研究２
	微粒分製造
	ｼﾞｮｰｸﾗｯｼｬ粉砕(2回)
	
	
	

	細骨材
	S
	大井川産陸砂,表乾密度2.58(g/m3)
	
	
	微粒分粒度
	150μm以下
	
	長さ変化率
	ダイヤルゲージ法 JIS A 1129

	微粉末
	N70a
	水和停止処理微粉(N70)
	
	
	微粒分種類
	N70,BB70を代表に複数種
	
	改質処理・示差熱熱重量特性
	a)アセトン水和停止処理
c)JIS A 1153準拠，CO2濃度5%４週処理，TG-DTA評価

	
	BB70a
	水和停止処理微粉(BB70)
	
	
	改質処理方法
	C(炭酸化処理)，a(水和停止処理)
	
	
	

	
	N70c
	炭酸処理微粉(N70)
	
	
	微細構造
	全空隙レベル，微細空隙レベル
	
	
	

	
	BB70c
	炭酸処理微粉(BB70)
	
	
	ﾓﾙﾀﾙ硬化体
	嵩密度，圧縮強さ，長さ変化率
	
	蛍光X線分析
	微粉，骨材の酸化物化学組成


表４　計画調合（研究１，２）
	種類
	W/C
(%)
	質量[kg/m3]

	
	
	W
	C
	S
	改質微粉

	研究１
	N,M,
BB,FB
	40 
	243～249 
	609～624
	1434
一定
	---

	
	
	55 
	277～284 
	505～515 
	
	

	
	
	70 
	302～307 
	430～439 
	
	

	研究２
	N0
	50
	253 
	505 
	1516  
	---

	
	N70a
	
	233 
	467
	1274 
	126 

	
	BB70a
	
	234 
	468 
	1277 
	126 

	
	N70co
	
	235 
	469 
	1282 
	127 

	
	BB70co
	
	233 
	466 
	1273 
	126 


2.2　使用材料（研究１，２）

　表1に使用材料を示す。研究１では，解体コンクリート塊の一部を模擬し，その物性を評価するため，セメント種類として普通ポルトランドセメント(N)，中庸熱ポルトランドセメント(M)，高炉セメントB種(BB)，フライアッシュセメントB種(FB)を使用し，細骨材は大井川産陸砂(S)を用いてモルタル（40×160×160mm）を作製した。研究２では，十分に養生した上記のモルタルを用い，所定の破砕方法で破砕を行って得られる微粉末を用い，破砕後にアセトンにより脱水し，水和および炭酸化を抑制したNとBBベースの微粉末(a)，促進炭酸化によりCO2を吸着させる改質処理を施した改質微粉末(c)を用いた。2.3　実験方法と内容

　表2に実験要因と水準を，表3に試験項目と内容を，表４に調合を示す。研究１では，モルタルの圧縮強度と空隙構造の関係を評価するために，各種セメントを用いてモルタルを製造後，材齢91日まで水中養生し，JIS A 1108に順じて圧縮強さの評価と同じに，空隙構造把握するため，示差熱熱重量分析(TG-DTA)を実施した。続いて，長期封缶養生試料をジョークラッシャーにより10mm以下に破砕し，JIS A 1102によりふるい分け試験を行い，セメント種及び水セメント比を区別し粒度分布を評価する。なお，解体コンクリート塊からの一般的な再生骨材製造工程を踏まえ，二次破砕までジョークラッシャーを実施し，微粒分を確保した。

　研究２では，改質微粉の製造と二酸化炭素固定量の評

価のために，粒度150μm以下の微粒分を対象に，促進中性化試験機を用いて20℃，60%，二酸化炭素濃度を5%±0.2%で炭酸化微粉と，アセトン処理による水和停止微粉を用い，単位容積質量等を評価した後，微粉末を細骨材置換したモルタルを用いた長さ変化率を評価した。

[image: image3.emf]
図３　モルタルの圧縮強さと空隙特性の関係(研究１)
2.4　実験結果と考察

(１)モルタル破砕粒子の基礎的性質(研究１)
　図４にモルタル破砕粒子の粒度特性(研究１)を示す。全シリーズにおいて粒度分布は，JIS規格外の粒度分布であり，セメント種に関わらずほぼ同等の粒度特性を有し，水セメント比が低い場合の方がわずかではあるが粗粒子の割合が小さくなる傾向にあった。ジョークラッシャーによる単純な破砕方法を長期養生を施した試料に適用したために，差が生じにくかったといえる。ふるい分けにより分級された150μm以下の微粒分を改質粒子の原料とした。

(２)モルタルの圧縮強さと空隙構造の関係(研究１)
　図５にセメント硬化体中の空隙構成と微細空隙による乾燥収縮性状への影響について示す。セメント硬化体内部の微細空隙には，自由水空隙の他，水酸化カルシウム間に存在する毛細管空隙，ケイ酸カルシウム水和物に付着する吸着水によるゲル空隙が存在し，これらはセメント硬化体の強度及び耐久性に影響を与える可能性がある。これらは大気中のCO2を水を介して吸着することで二酸化炭素を固定化するのと同時に，微細組織が空隙の充填化を介して緻密になる可能性がある。これらの性状を確認するために，示差熱・熱重量分析装置(TG-DTA)を用いて，空隙分布及び二酸化炭素の固定量を定量化し，物性に与える影響を考察する。
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　　　　　　　　　　　　　a)W/C=40%シリーズ　　　　　　　　　b)W/C=55%シリーズ　　　　　　　　　　　　c)W/C=70%シリーズ

図４　モルタル破砕粒子の粒度特性(研究１)
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	全空隙範囲構成割合(%)=(W0-W550)÷W0×100×ig.loss

毛細管空隙範囲構成割合(%)= (W100-W550)÷W0×100×ig.loss

二酸化炭素固定量=(W550-W825) ÷W0×100×ig.loss

ここで，W0：初期重量[mg]，Wx：各温度における重量[mg]
	
	


図５　セメント硬化体中の空隙構成と微細空隙による乾燥収縮性状への影響
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　　　　　　　　a)水和停止処理(W/C=40%)　　　　　　　　　b)水和停止処理(W/C=55%)　　　　　　　　　c)水和停止処理(W/C=70%)
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　　　　　　　d)炭酸化処理(W/C=40%)　　　　　　　　　e)炭酸化処理(W/C=55%)　　　　　　　　　　f)炭酸化処理(W/C=70%)

図６　モルタル破砕粒子炭酸処理と未炭酸処理における空隙構造と二酸化炭素固定量(研究１)

(３)空隙構造の評価及び二酸化炭素固定量(研究２)

　図６にモルタル破砕粒子炭酸処理と未炭酸処理における空隙構造と二酸化炭素固定量(研究１)について示す。　

全シリーズにおいて，モルタルの圧縮強さは水セメント比に依存した結果を示している。空隙構成については，まず炭酸化処理がなされていない水和停止シリーズにおいて，全空隙が多く，かつ水セメント比が低い場合に顕著となっている。そして，炭酸化処理により全空隙の量は低下し，かつその傾向はFBシリーズで最も顕著となった。また，BBシリーズについては逆に空隙量が多い構成となることが確認された。BBシリーズに関しては，ケイ酸カルシウム水和物の生成量が多くなる可能性があり，その結果，結合水量が多く含まれるセメント水和物が増大したことが考えられる。また水セメント比が大きいBB70に関しては自由水空隙も多く存在したことが考えられる。実際に，CO2固定量については，BBシリーズは少なくなっており，化学組成に起因するセメント硬化体特有の傾向が現れているといえる。

なお，全シリーズにおいて，水セメント比が増加するにつれCO2固定量が大きくなった。これは，中性化速度の水セメント比依存性が再現されたものであり，水セメント比が増大することで，全空隙量が増加し，微細空隙を含めてCO2が固定化しやすい組織構成になったと考えられる。

(４)改質処理微粉末のかさ密度(研究２)

　図7に水和停止処理と炭酸化処理を施した微粉末のかさ密度について示す。かさ密度は炭酸化処理による大きな変化は確認されず，炭酸処理を施した場合，かさ密度が水セメント比に比例し，若干ではあるが，水セメント比が大きいシリーズの密度が増加する傾向が確認された。これは，炭酸化により，セメント硬化体中に含まれる主成分が水酸化カルシウム及びケイ酸カルシウム水和物における炭酸カルシウムへの重量割合が増加したためと考えられる。

(５)改質微粉を混和したモルタルの乾燥収縮(研究２)

図８に改質微粉を混合したモルタルの長さ変化率／質量変化率／水分逸散率－ひずみ関係を示す。セメント硬化体の乾燥収縮は，空隙内水分と空隙周辺の水和物との分子間力に依存する吸着力が大きく影響しない毛細管空隙よりも大径の自由水空隙では，水素結合力が低いことにより生じる蒸発性水分量が多くなる可能性がある。これらの水分は，蒸発に伴い空隙周辺のセメント水和物を拘束することがないため，収縮に影響しないが，一定空隙径以下の場合，収縮に影響を及ぼすことになる。また，微粒分が多い場合，比表面積率に比例して微粒分の吸水率が高くなることから，微粉末が水分を吸着して，乾燥収縮に影響を与える場合もある。本研究における炭酸化処理による改質微粉末は，微粉末自身が水酸基の炭酸化により極性を持たない緻密な無機鉱物になると考えられる。その結果，吸着水量は低減され，また蒸発性・非蒸発性水分を含む空隙量が低下する可能性がある。このあたりの知見を踏まえ，長さ変化率と水分逸散率を測定することで内部の水分挙動を把握することができる。

重量変化は，全シリーズで大きな変化はないが，水分逸散率は炭酸化処理を施すことで値が小さくなり，長さ変化率はN70a及びN70coが160μm，BB70a及びBB70coが500μm程度小さくなることが確認され，材齢7日目でN70.co及びBB70coの長さ変化がN0シリーズより低減する結果が導かれた。炭酸化微粉を混合したことで，組織が緻密になり，水分逸散は生じるが，長さ変化率を低減する変化を生じさせたといえる。

４．結論

　本研究により以下の知見が得られた。

1) 解体コンクリート塊を模擬した各種モルタルについて，N,M,BBシリーズは，水セメント比が一定で破砕方法が同等であれば，破砕粒子の粒度曲線に大きな影響は生じさせず，一定粒径以下（0.15mm）の微粒分を確保することが可能である。

2) 微粒分を炭酸化させることで水セメント比が大きいシリーズはかさ密度が多少増加し，セメント種類によりその程度が変化する。

3) 微粒分を炭酸化した混和材をモルタル原料として用いることで，モルタルの収縮量を抑制し，安定したセメント硬化体とすることができ，通常の微粉や細骨材よりも乾燥収縮抵抗性を向上させられた。
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a)水和停止処理　　　　　　　　　　　b)炭酸化処理

図７　改質処理を施した微粉末のかさ密度(研究２)
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図８　改質微粉を混合したモルタルの長さ変化率／質量変化率／水分逸散率－ひずみ関係(研究２)

