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MoO3を含むホウケイ酸塩融体の熱力学的性質を CALPHAD 法で最適化し，熱力学データベースを構築した．

このデータベースを用いて模擬ガラスへの MoO3の分相，溶解挙動を熱力学的に試算できるようになった．	
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1. 緒言     高い廃棄物充塡率と良好な化学的耐久性を兼ね備えたガラス固化体を得るためには，イエロー

フェーズ（YP）として析出しやすいモリブデンのガラス融液に対する分相，溶解挙動をよく理解すること

が不可欠である．本研究では，相平衡実験データと熱力学データを組み合わせ，SiO2-B2O3-Al2O3-CaO- 
Na2O-MoO3（SBACNM）系融体の熱力学的性質を CALPHAD 法で最適化した．また，構築した熱力学デー
タベースに基づいて模擬ガラスに対する MoO3の溶解，結晶析出挙動の温度・組成依存性の試算を行った． 
 

２．熱力学的定式化の方法	 		SiO2-B2O3-Al2O3-CaO-Na2O系の熱力学データは GTT Technologies社
の熱力学計算ソフトウエア FACTSageの FACTPS(純物質)と GTOX(融体，固溶体)を用いた． Mo化合物
の熱力学量については文献調査を行い新たに定式化した．相平衡関係については MoO3を含む 3 つの 2 成
分系と SiO2-Na2O融体に対するMoO3の飽和溶解度を参照した．また，我々が最近実施した SBACNM系
の相平衡実験の結果（35 データ）についても参照した．MoO3がホウケイ酸塩融体の混合ギブスエネルギ

ーに与える影響を GTOXで採用されている Associate solution modelに従って定式化し，上記の熱力学デ
ータと相平衡実験データに基づいて 17個の相互作用パラメータを最適化した． 
 

3. 結果と考察	  Table 1に分相しているケイ
酸塩メルト（SL）とモリブデン酸塩メルト（ML）
の組成関係についての実験値と計算値の比較の

一例を示す．ML 中に微量に含まれる SiO2 や

B2O3の濃度も含め，多成分系の相平衡を良好に

再現することができた． 
	 熱力学計算により，現行組成の模擬ガラスに

対するMoO3溶解度は 1200℃において 3-5wt%
程度と求まり，B/Si 比および Ca/Na 比が高い
ほど向上することがわかった．また MoO3が 2wt%を超えると約 800℃で Powellite（CaMoO4）がリキダ

ス相になることが判明した．本研究で構築した熱力学データベースは YPの相分離や溶解，Mo相の再析出
を予測することができるポテンシャルを持っており，今後 Li2O や ZnO を含む系に拡張することで予測の
精度をより一層向上させることができるであろう． 
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