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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくともシリカと、アルミニウム源と、アルカリ金属源と、を含有するガラス原料組
成物からガラス原料造粒体を製造する方法であって、
　固形分換算で、シリカを４５～７５質量％、アルミニウム源として水酸化アルミニウム
を３～３０質量％、およびアルカリ金属源としてアルカリ金属水酸化物を０．４～４．６
質量％含有するガラス原料組成物（Ａ）を水の存在下で造粒する工程を有する、ガラス原
料造粒体の製造方法。
【請求項２】
　前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が５～３５０μｍである、請求項１記載のガラス
原料造粒体の製造方法。
【請求項３】
　前記シリカのＤ５０の値をｘ（μｍ）とするとき、前記ガラス原料組成物（Ａ）の固形
分質量に対するアルカリ金属水酸化物の含有量ｙ（質量％）が、ｙ≦４．６－０．００７
１ｘ　を満たす、請求項２記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【請求項４】
　前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が２００～３５０μｍであり、前記ガラス原料組
成物（Ａ）の固形分質量に対する前記アルカリ金属水酸化物の含有量が、０．４～２．１
質量％である、請求項１記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【請求項５】
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　前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が５～５０μｍであり、前記ガラス原料組成物（
Ａ）の固形分質量に対する前記アルカリ金属水酸化物の含有量が、０．８～４．２質量％
である、請求項１記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【請求項６】
　ガラスの組成が、酸化物基準の質量％表示で、
　ＳｉＯ２の含有量が５５～７５質量％、
　Ａｌ２Ｏ３の含有量が３～２５質量％、
　Ｌｉ２Ｏ、Ｎａ２Ｏ、およびＫ２Ｏの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その合計
の含有量が１０～２０質量％、
　ＭｇＯ、ＣａＯ、ＳｒＯ、およびＢａＯの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その
合計の含有量が０～２５質量％、
　となるガラス原料組成物を用いる、請求項１～５のいずれか一項に記載のガラス原料造
粒体の製造方法。
【請求項７】
　前記アルカリ金属水酸化物が水酸化ナトリウムを含む、請求項１～６のいずれか一項に
記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【請求項８】
　前記ガラス原料造粒体の平均粒子径を表すＤ５０が４１２μｍ～２ｍｍである、請求項
１～７のいずれか一項に記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【請求項９】
　請求項１～８のいずれか一項に記載の方法でガラス原料造粒体を製造する工程と、得ら
れたガラス原料造粒体を加熱して溶融ガラスとするガラス溶融工程を有する、溶融ガラス
の製造方法。
【請求項１０】
　前記ガラス溶融工程が、溶融炉中の溶融ガラス液面上にガラス原料造粒体を投入する工
程を有する、請求項９記載の溶融ガラスの製造方法。
【請求項１１】
　前記ガラス溶融工程が、前記ガラス原料造粒体を、気相雰囲気中で溶融させて溶融ガラ
ス粒子とする工程と、前記溶融ガラス粒子を集積して溶融ガラスとする工程とを含む、請
求項９記載の溶融ガラスの製造方法。
【請求項１２】
　請求項９～１１のいずれか一項に記載の溶融ガラスの製造方法を用いてガラス物品を製
造する方法であって、
　前記ガラス溶融工程と、得られた溶融ガラスを成形する成形工程と、成形後のガラスを
徐冷する徐冷工程とを有する、ガラス物品の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ガラス原料造粒体の製造方法、該ガラス原料造粒体を用いた溶融ガラスの製
造方法およびガラス物品の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　ガラスの製造において、原料粉末を溶解窯に投入する際に原料粉末が飛散すると、ガラ
ス組成の均質性が低下する問題や、原料が無駄になる問題等が生じることから、原料粉末
を造粒して用いる方法が提案されている。
【０００３】
　下記特許文献１には、ガラス原料粉末を造粒する際の結合剤として、ホウ酸、水酸化ナ
トリウム、塩化カルシウム、塩化カルシウムとホウ酸との組み合わせ、あるいはホウ酸と
多価アルコールとの組み合わせを用いることが記載されている。ホウ酸を結合剤として造
粒体を製造した実施例において、水酸化アルミニウムを０．３重量％または１７．２重量
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％含むガラスバッチ原料を用いたことが記載されている。
【０００４】
　下記特許文献２には、予めケイ砂と苛性ソーダ（水酸化ナトリウム）を高温下で反応さ
せることによって、メタケイ酸ナトリウムおよびジケイ酸ナトリウムのような水溶性のケ
イ酸塩を生成させ、該ケイ酸塩を結着剤として利用して造粒体を製造する方法が記載され
ている。この方法では、水溶性のケイ酸塩が生成した砂粒を機械的に処理して、該水溶性
のケイ酸塩を少なくとも部分的に砂粒から取り除き、その後に、残りの原料成分を混合し
、水を加えて造粒する。残りの原料成分として、長石、天然産のケイ酸塩、ケイ酸鉛、ア
ルミナ（酸化アルミニウム）、ホウ砂またはホウ酸、リチウム含有鉱物、炭酸リチウム、
苛性カリ、マグネサイト、炭酸バリウムおよび酸化亜鉛が記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開昭５６－１４４２７号公報
【特許文献２】特公昭５６－３７１７６号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、特許文献１にはホウ酸を結合剤として造粒体を製造した実施例しか記載
されていない。ガラスの用途によっては、酸化ホウ素を含有しないことが好ましい場合が
あり、ホウ酸を用いなくても造粒体を製造できる方法が望まれる。
　特許文献２に記載の方法は、ホウ酸を用いなくても造粒体を製造できるものの、ケイ砂
と苛性ソーダ（水酸化ナトリウム）を反応させた後に砂粒を機械的に処理する必要がある
ため、工程が複雑であり煩雑さを伴う。また、反応性の高い苛性ソーダを多量に使用する
ので装置や器具が腐食し易い問題がある。
【０００７】
　本発明は、ホウ酸を用いなくても、工程を複雑化させずにガラス原料造粒体を製造でき
るガラス原料造粒体の製造方法、溶融ガラスの製造方法、およびガラス物品の製造方法を
提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明は、以下の態様を含む。
　［１］少なくともシリカと、アルミニウム源と、アルカリ金属源と、を含有するガラス
原料組成物からガラス原料造粒体を製造する方法であって、固形分換算で、シリカを４５
～７５質量％、アルミニウム源として水酸化アルミニウムを３～３０質量％、およびアル
カリ金属源としてアルカリ金属水酸化物を０．４～４．６質量％、含有するガラス原料組
成物（Ａ）を水の存在下で造粒する工程を有する、ガラス原料造粒体の製造方法。
【０００９】
　［２］前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が５～３５０μｍである、［１］記載のガ
ラス原料造粒体の製造方法。
　［３］前記シリカのＤ５０の値をｘ（μｍ）とするとき、前記ガラス原料組成物（Ａ）
の固形分質量に対するアルカリ金属水酸化物の含有量ｙ（質量％）が、ｙ≦４．６－０．
００７１ｘ　を満たす、［２］記載のガラス原料造粒体の製造方法。
　［４］前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が２００～３５０μｍであり、前記ガラス
原料組成物（Ａ）の固形分質量に対する前記アルカリ金属水酸化物の含有量が、０．４～
２．１質量％である、［１］記載のガラス原料造粒体の製造方法。
　［５］前記シリカの平均粒子径を表すＤ５０が５～５０μｍであり、前記ガラス原料組
成物（Ａ）の固形分質量に対する前記アルカリ金属水酸化物の含有量が、０．８～４．２
質量％である、［１］記載のガラス原料造粒体の製造方法。
　［６］ガラスの組成が、酸化物基準の質量％表示で、ＳｉＯ２の含有量が５５～７５質
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量％、Ａｌ２Ｏ３の含有量が３～２５質量％、Ｌｉ２Ｏ、Ｎａ２Ｏ、およびＫ２Ｏの群か
ら選ばれる少なくとも１種を含み、その合計の含有量が１０～２０質量％、ＭｇＯ、Ｃａ
Ｏ、ＳｒＯ、およびＢａＯの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その合計の含有量が
０～２５質量％、となるガラス原料組成物を用いる、［１］～［５］のいずれか一項に記
載のガラス原料造粒体の製造方法。
　［７］前記アルカリ金属水酸化物が水酸化ナトリウムを含む、［１］～［６］のいずれ
か一項に記載のガラス原料造粒体の製造方法。
　［８］前記ガラス原料造粒体の平均粒子径を表すＤ５０が４１２μｍ～２ｍｍである、
［１］～［７］のいずれか一項に記載のガラス原料造粒体の製造方法。
【００１０】
　［９］［１］～［８］のいずれか一項に記載の方法でガラス原料造粒体を製造する工程
と、得られたガラス原料造粒体を加熱して溶融ガラスとするガラス溶融工程とを有する、
溶融ガラスの製造方法。
　［１０］前記ガラス溶融工程が、溶融炉中の溶融ガラス液面上にガラス原料造粒体を投
入する工程を有する［９］記載の溶融ガラスの製造方法。
　［１１］前記ガラス溶融工程が、前記ガラス原料造粒体を、気相雰囲気中で溶融させて
溶融ガラス粒子とする工程と、前記溶融ガラス粒子を集積して溶融ガラスとする工程とを
含む、［９］記載の溶融ガラスの製造方法。
　［１２］［９］～［１１］のいずれか一項に記載の溶融ガラスの製造方法を用いてガラ
ス物品を製造する方法であって、前記ガラス溶融工程と、得られた溶融ガラスを成形する
成形工程と、成形後のガラスを徐冷する徐冷工程とを有する、ガラス物品の製造方法。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、ホウ酸を用いなくても、工程を複雑化させずに良好なガラス原料造粒
体を製造できる。
　したがって、ホウ素酸化物を含まない組成のガラスを製造するための造粒体の製造に好
適である。
　本発明の溶融ガラスの製造方法によれば、ホウ素酸化物を含まない組成の溶融ガラスで
あっても、ガラス原料造粒体の製造工程を複雑化させずに良好な造粒体を製造でき、該造
粒体を用いて溶融ガラスを製造できる。
　本発明のガラス物品の製造方法によれば、ホウ素酸化物を含まない組成のガラス物品で
あっても、ガラス原料造粒体の製造工程を複雑化させずに良好な造粒体を製造でき、該造
粒体を用いてガラス物品を製造できる。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】例１の製造例で得られた造粒体の写真である。
【図２】例１１の製造例で得られた造粒体の写真である。
【図３】例１４の製造例で得られた造粒体の写真である。
【図４】例１８の製造例で得られた造粒体の写真である。
【図５】造粒体の各製造例におけるケイ砂のＤ５０と、ガラス原料組成物（Ａ）に対する
水酸化ナトリウムの含有量との関係を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　本明細書において、ガラスの成分は、ＳｉＯ２、Ａｌ２Ｏ３およびＮａ２Ｏ等の酸化物
で表す。ガラス全体に対する各成分の含有量（ガラス組成）は、ガラスの質量を１００％
として、酸化物基準の質量百分率で表す。
　本明細書において「ガラス原料」は、ガラスの構成成分となる原料であり、「ガラス原
料組成物」は、ガラス原料を複数含む組成物である。ガラス原料としては、酸化物や複合
酸化物、熱分解により酸化物となりうる化合物が挙げられる。熱分解により酸化物となり
うる化合物としては、水酸化物、炭酸塩、硝酸塩、硫酸塩、ハロゲン化物などが挙げられ
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る。
　本明細書において「造粒体」は、ガラス原料組成物を造粒したものである。この造粒体
を「ガラス原料造粒体」とも称する。
　本明細書においてガラス原料組成物の組成は、固形分換算の質量％で表示する。すなわ
ち、ガラス原料組成物の固形分質量を１００質量％として質量百分率で表示し、ガラス原
料組成物が水溶液を含む場合には、当該水溶液中の固形分を含めた組成である。なお、固
形分は結晶水を含む。
　本明細書において、「Ｄ５０」は、積算分率における５０％径で表される平均粒子径で
ある。ガラス原料のＤ５０は、レーザー回折法を用いて測定された体積基準の積算分率に
おける５０％径である。レーザー回折法による粒子径測定方法としては、ＪＩＳ　Ｚ８８
２５－１（２００１）に記載の方法を用いる。
　造粒体のＤ５０は、篩などを利用して測定された質量累計５０％のメディアン径である
。
【００１４】
＜ガラス原料組成物（Ａ）＞
　ガラス原料組成物（Ａ）は、少なくともシリカと、アルミニウム源と、アルカリ金属源
と、を含有する。
［シリカ］
　シリカは、ガラスの製造工程中でガラスのネットワークフォーマーであるＳｉＯ２成分
となる化合物であり、必須である。
　シリカとしては、ケイ砂、石英、クリストバライト、非晶質シリカが挙げられる。これ
らは１種でもよく２種以上を併用してもよい。良質の原料を入手しやすい点でケイ砂が好
ましい。これらは粉末状で用いられる。
　ガラス原料組成物（Ａ）に対するシリカの含有量は、４５～７５質量％であり、４８～
７２質量％が好ましく、５０～７０質量％がより好ましい。シリカの含有量が４５質量％
以上であると、造粒体が造粒機の壁面等に付着しにくいので取扱いやすい。造粒体が付着
しにくい点で、ケイ砂の含有量は、４８％以上がより好ましく、５０％以上がさらに好ま
しい。シリカの含有量が７５質量％以下であると造粒体の強度が高くなりやすい。造粒体
が崩れにくい点で、シリカの含有量は、７２質量％以下がより好ましく、７０質量％以下
がさらに好ましい。
　シリカのＤ５０は、５～３５０μｍが好ましい。シリカのＤ５０が５μｍ以上であると
扱いやすく、造粒しやすい。３５０μｍ以下であると均質な造粒体が得られやすい。
【００１５】
［アルミニウム源］
　アルミニウム源は、溶融ガラスの製造工程中でＡｌ２Ｏ３成分となる化合物である。Ａ
ｌ２Ｏ３は、ガラスを安定化する等の効果を有する成分であり、アルミノシリケートガラ
スにおいては、必須の成分である。
　アルミニウム源としては、酸化アルミニウム、水酸化アルミウム、長石等が挙げられる
。本発明では、造粒体の強度を高くするために少なくとも水酸化アルミウムを用いるが、
１種または２種以上の他のアルミニウム源を併用してもよい。これらは粉末状が好ましい
。
【００１６】
　ガラス原料組成物（Ａ）の固形分に対して、アルミニウム源として含有させる水酸化ア
ルミウムの含有量は、３質量％以上であり、５質量％以上が好ましく、１０質量％以上が
より好ましい。水酸化アルミウムの含有量が３質量％以上であると、良好な造粒体が得ら
れる。
　ガラス原料組成物（Ａ）に対する水酸化アルミウムの含有量の上限値は、得ようとする
ガラス組成に応じて決められる。例えばガラス原料組成物（Ａ）に対して３０質量％以下
が好ましく、２５質量％以下がより好ましい。
　アルミニウム源の合計に対して、水酸化アルミウムの割合は、１３～１００質量％が好
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ましく、２０～１００質量％がより好ましい。
　水酸化アルミウムのＤ５０は、特に限定されないが、２～１００μｍが好ましく、５～
６０μｍがより好ましい。水酸化アルミウムのＤ５０が上記範囲の下限値以上であると扱
いやすく、上記範囲の上限値以下であると均一な造粒体が得られやすい。
【００１７】
［アルカリ金属源］
　本発明におけるアルカリ金属とは、Ｎａ、Ｋ、Ｌｉを指す。アルカリ金属源は、溶融ガ
ラスの製造工程中でＮａ２Ｏ、Ｋ２Ｏ、Ｌｉ２Ｏの成分となる化合物である。アルカリ金
属源としては、アルカリ金属の炭酸塩、硫酸塩、硝酸塩、酸化物、水酸化物、塩化物、フ
ッ化物が挙げられる。これらは１種でもよく２種以上を併用してもよい。アルカリ金属の
硫酸塩、塩化物、フッ化物は、清澄剤として作用することがある。
【００１８】
　本発明では、造粒しやすくするために少なくともアルカリ金属水酸化物を用いる。アル
カリ金属水酸化物は、粉末状または顆粒状で用いてもよく、水溶液でもよい。
　ガラス原料組成物（Ａ）に対して、アルカリ金属源として含有させるアルカリ金属水酸
化物の含有量は、０．４～４．６質量％であり、１．０～３．５質量％がより好ましい。
上記の範囲であると良好な造粒体が得られる。アルカリ金属水酸化物の含有量が少なすぎ
ると造粒工程において粒の成長が不充分となりやすい。アルカリ金属水酸化物の含有量が
多すぎると、造粒体が凝集しやすく、装置や器具に付着しやすくなり、装置や器具が腐食
されやすくなる。
　アルカリ金属源の合計に対して、アルカリ金属水酸化物の割合は、４～２９質量％が好
ましく、８～２６質量％がより好ましい。アルカリ金属水酸化物の割合が少なすぎると造
粒工程において粒の成長が不充分となりやすい。アルカリ金属水酸化物の割合が多すぎる
と、造粒体が凝集しやすく、装置や器具に付着しやすくなり、装置や器具が腐食されやす
くなる。
　アルカリ金属水酸化物としては、水酸化ナトリウムが入手しやすさの点で好ましい。ガ
ラス原料組成物（Ａ）に含有させるアルカリ金属水酸化物の合計に対して、水酸化ナトリ
ウムは、５０質量％以上が好ましく、８０質量％以上がより好ましく、１００質量％が特
に好ましい。
【００１９】
　造粒体の凝集を防止するためには、アルカリ金属水酸化物のほかに、アルカリ金属源と
してアルカリ金属炭酸塩を用いることが好ましい。例えば、炭酸ナトリウム、炭酸カリウ
ム、炭酸リチウムが好ましく、特に炭酸ナトリウム（ソーダ灰）が取扱やすさの点で好ま
しい。
　ガラス原料組成物（Ａ）中のアルカリ金属炭酸塩の含有量は、固形分換算で３０質量％
以下が造粒体の強度を高くできるので好ましい。
　アルカリ金属炭酸塩のＤ５０は、特に限定されないが、５０～４００μｍが好ましく、
５５～１２０μｍがより好ましい。アルカリ金属炭酸塩のＤ５０が上記範囲であると造粒
しやすく、均質な造粒体が得られやすい。
　アルカリ金属炭酸塩を用いる場合、ガラス原料組成物（Ａ）中のアルカリ金属炭酸塩の
合計の含有量は、５～３０質量％が好ましく、１０～２６質量％がより好ましい。
【００２０】
［アルカリ土類金属源］
　ガラス原料組成物（Ａ）は、上記の成分以外にアルカリ土類金属源を含有できる。
　本明細書におけるアルカリ土類金属とは、Ｍｇ、Ｃａ、Ｂａ、Ｓｒを指す。アルカリ土
類金属源は、溶融ガラスの製造工程中でＭｇＯ、ＣａＯ、ＢａＯ、ＳｒＯを形成する化合
物である。アルカリ土類金属源としては、アルカリ土類金属の炭酸塩、硫酸塩、硝酸塩、
酸化物、水酸化物、塩化物、フッ化物が挙げられる。これらは１種でもよく２種以上を併
用してもよい。アルカリ土類金属源は、粉末が好ましい。アルカリ土類金属の硫酸塩、塩
化物、フッ化物は、清澄剤として作用することがある。
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　また、ドロマイト等の複合炭酸塩や焼成ドロマイト等の複合酸化物も使用できる。
【００２１】
　アルカリ土類金属源として、アルカリ土類金属酸化物またはアルカリ土類金属水酸化物
を用いることが好ましい。
　アルカリ土類金属源を用いる場合、ガラス原料組成物（Ａ）に対してアルカリ土類金属
源の含有量は、２～１３質量％が好ましく、５～９質量％がより好ましい。上記範囲であ
ると高強度の造粒体が得られやすい。
【００２２】
［その他のガラス原料］
　ガラス原料組成物（Ａ）は、本発明の効果を損なわない範囲で、ガラス原料として公知
のその他の化合物を含有することができる。その他の化合物としては、酸化錫、酸化チタ
ン、酸化ジルコニウム、ジルコン、酸化セリウム、酸化アンチモン、酸化鉄、酸化コバル
ト、酸化クロム、酸化銅、酸化ニッケル等が挙げられる。これらは１種でもよく２種以上
を併用してもよい。強度が高く、均質な造粒体を得るためには、その他の化合物の含有量
は、前記ガラス原料組成物（Ａ）に対して、合計で２０質量％以下が好ましく、１０質量
％以下がより好ましい。
　酸化鉄、酸化コバルト、酸化クロム、酸化銅、酸化ニッケル等は、着色剤として用いら
れる。酸化アンチモン、酸化錫等は、清澄剤として用いられることがある。これらは１種
でもよく２種以上を併用してもよい。
【００２３】
［ガラス原料組成物（Ａ）の組成］
　ガラス原料組成物（Ａ）の組成は、ガラス溶融工程で揮散しやすい成分を除き、酸化物
換算でほぼ目的とするガラス物品の組成と同じになるように調整される。
　後述の造粒体の製造例に示されるように、ガラス原料組成物（Ａ）に、シリカ、水酸化
アルミニウム、およびアルカリ金属水酸化物を所定の割合で含有させることにより、該ガ
ラス原料組成物（Ａ）を水の存在下で造粒する方法で、良好な強度を有する造粒体を製造
できる。
　また、後述の図５に示されるように、シリカのＤ５０の値をｘ（単位：μｍ、５≦ｘ≦
３５０）、前記ガラス原料組成物（Ａ）に対するアルカリ金属水酸化物の含有量をｙ（単
位：質量％、０．４≦ｙ≦４．６）とするとき、ｙ≦４．６－０．００７１ｘを満たす範
囲であると、造粒体同士の凝集が良好に抑えられる。特に、アルカリ金属水酸化物が、水
酸化ナトリウムの場合、良好な結果が得られる。
　特に、シリカのＤ５０が２００～３５０μｍであり、かつアルカリ金属水酸化物の含有
量が０．４～２．１質量％の範囲、またはシリカのＤ５０が５～５０μｍであり、かつア
ルカリ金属水酸化物の含有量が０．８～４．２質量％の範囲が好ましい。その範囲であれ
ば、ｙ≦４．６－０．００７１ｘを満たすので造粒体同士の凝集が抑制され、かつ均質な
造粒体が得られやすい。
　本発明の製造方法により良好な強度を有する造粒体が得られる理由は明らかではないが
、造粒工程において、水の存在下でアルカリ金属水酸化物と水酸化アルミニウムとが反応
することによりアルミン酸イオンが生成し、これがシリカ表面のＳｉ－ＯＨと反応して水
硬化性が発現されると考えられる。
【００２４】
　ガラス原料組成物（Ａ）の、シリカ、水酸化アルミニウム、およびアルカリ金属水酸化
物以外の組成は、特に限定されず、目的とするガラス物品の組成に応じて設定できる。
　本発明の方法は、ホウ酸を用いなくても、工程を複雑化させずに良好な造粒体を製造で
きるため、特にＢ２Ｏ３を含まない組成のガラスを製造するための造粒体の製造に好適で
ある。ガラス原料組成物（Ａ）から得られるガラスの組成において、Ｂ２Ｏ３の含有量は
、３質量％以下が好ましく、０．５質量％以下がより好ましく、不可避的不純物以外には
Ｂ２Ｏ３を含まないことが特に好ましい。
　また、ガラス原料組成物（Ａ）中のリン酸化物の含有量が少ないと均質な造粒体が得ら
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れやすい点で好ましい。リン酸化物の含有量が多いとガラス原料が急激に凝集してしまう
場合がある。ガラス原料組成物（Ａ）から得られるガラスの組成において、Ｐ２Ｏ５の含
有量は、３質量％以下が好ましく、０．５質量％以下がより好ましく、不可避的不純物以
外にはＰ２Ｏ５を含まないことが特に好ましい。
【００２５】
　例えば、上記したガラス原料造粒体の製造方法により得られた造粒体を用いれば、以下
の組成のガラスを好ましく得ることができる。
　ＳｉＯ２の含有量が５５～７５質量％、
　Ａｌ２Ｏ３の含有量が３～２５質量％、
　Ｌｉ２Ｏ、Ｎａ２Ｏ、およびＫ２Ｏの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その合計
の含有量が１０～２０質量％、
　ＭｇＯ、ＣａＯ、ＳｒＯ、およびＢａＯの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その
合計の含有量が０～２５質量％であるガラスを好ましく得ることができる。
【００２６】
　特にかかるガラスの組成において、各成分の含有量は、以下の通りである。
　ＳｉＯ２の含有量は６０～７０質量％がより好ましい。
　Ａｌ２Ｏ３の含有量は、９～２０質量％がより好ましい。
　Ｌｉ２Ｏ、Ｎａ２Ｏ、およびＫ２Ｏの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その含有
量は、１１～１９質量％がより好ましい。
　ＭｇＯ、ＣａＯ、ＳｒＯ、およびＢａＯの群から選ばれる少なくとも１種を含み、その
合計の含有量は、１～１５質量％がより好ましい。
　ＺｒＯ２、およびＴｉＯ２の群から選ばれる少なくとも１種を含み、その合計の含有量
は、０～４質量％がより好ましい。
　Ｆｅ２Ｏ３の含有量は、０～９質量％がより好ましい。
　Ｃｏ３Ｏ４の含有量は、０～２質量％がより好ましい。
【００２７】
［造粒体の粒子径］
　造粒体の平均粒子径（Ｄ５０）は、特に限定されないが、原料の飛散を防止する点では
４１２μｍ以上が好ましく、５００μｍ以上がより好ましい。また速やかに溶融しやすい
点では２ｍｍ以下が好ましく、１．５ｍｍ以下がより好ましい。
　造粒体の大きさは、該造粒体を用いて溶融ガラスを製造する方法によって、上記の範囲
内で好適な大きさを選択することが好ましい。
　造粒体を、後述する気中溶融法によらない溶融法で溶融させる方法に用いる場合、造粒
体の平均粒子径（Ｄ５０）が１ｍｍ以上であると、溶融ガラス中における気泡の発生が抑
えられやすい。
　造粒体を気中溶融法で溶融させる場合、造粒体の平均粒子径（Ｄ５０）は、１０００μ
ｍ以下が好ましく、８００μｍ以下がより好ましい。該造粒体の平均粒子径が１０００μ
ｍ以下であると、気中加熱装置内で溶融させる際に、造粒体内部まで充分にガラス化が進
行するために好ましい。
【００２８】
＜造粒体の製造方法＞
　本発明の造粒体の製造方法は、ガラス原料組成物（Ａ）を、水の存在下で造粒する造粒
工程を有する。必要に応じて、さらに加熱して乾燥させる加熱乾燥工程を有することが好
ましい。
　ガラス原料組成物（Ａ）に水を供給する方法として、ガラス原料組成物（Ａ）の一部を
水溶液で添加する方法を用いてもよい。
　造粒工程は、公知の造粒法を適宜用いて行うことができる。例えば転動造粒法、撹拌造
粒法、圧縮造粒法、スプレードライ造粒法、または圧縮成形して得られた成形体を解砕す
る方法が好適に用いられる。粒径が比較的小さい均質な造粒体を製造しやすい点で転動造
粒法が好ましい。
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【００２９】
［転動造粒法］
　転動造粒法は、粉体に水や結合剤を加えた原料が入った容器を回転させることにより、
粒子が壁面等を転動し、核となる粒子の周囲に他の粒子が付着して粒成長させる造粒法で
ある。転動造粒の容器には、撹拌翼やチョッパーを設けることができる。撹拌翼やチョッ
パーにより成長し過ぎた造粒体が解砕されて、適切な大きさの造粒体が得られる。
　転動造粒法としては、例えば、ガラス原料組成物（Ａ）のうちの粉体を転動造粒装置の
容器内に入れ、容器を振動および／または回転させることにより原料粉末を混合撹拌させ
ながら、該原料粉末に所定量の水を噴霧して造粒する方法が好ましい。
　転動造粒装置の容器としては、皿状、円筒状、円錐状の回転容器や、振動型容器などを
使用でき、特に限定されない。
　転動造粒装置は、特に限定されないが、例えば、垂直方向に対して傾いた方向を回転軸
として回転する容器と、容器内で回転軸を中心として容器と反対方向に回転する回転翼と
を備えるものなどを用いることができる。このような転動造粒装置として、具体的には、
アイリッヒ・インテンシブミキサ（商品名：日本アイリッヒ社製）などが挙げられる。
　装置へのガラス原料の投入順序は、特に限定されないが、シリカと水酸化アルミニウム
を含む粉体を予備混合した後に、水酸化ナトリウム水溶液を添加する方法、または顆粒状
の水酸化ナトリウムおよび水を添加する方法が、局所的な凝集を防止できる点で好ましい
。
【００３０】
　水の使用量は、多すぎると乾燥に長時間を要するが、少なすぎると造粒体の強度が不足
するため、これらの不都合が生じないように設定することが好ましい。
　例えば、ガラス原料組成物（Ａ）の固形分の合計１００質量部に対して、造粒時に存在
する水の量は、５～２５質量部が好ましく、６～２０質量部がより好ましい。
　ガラス原料組成物（Ａ）の固形分に対する水の量は、不足すると強固な造粒体が得られ
難く、過剰であると、混合時に例えばミキサなどの装置の表面に付着しやすくなる。
　造粒体の粒径は、撹拌の強度および撹拌時間によって制御できる。
　転動造粒装置で造粒した後、得られた粒子を加熱乾燥させることが好ましい。公知の加
熱乾燥方法で行うことができる。例えば、熱風乾燥機を用い、１００℃～２００℃の温度
で１時間～１２時間加熱する方法を使用できる。
【００３１】
［スプレードライ造粒法］
　スプレードライ造粒法は、公知の方法で行うことができる。例えば、ボールミル等の撹
拌装置を用い、ガラス原料組成物（Ａ）および水を供給してスラリーを調製し、該スラリ
ーをスプレードライヤー等の噴霧手段を用いて、例えば２００～５００℃程度の高温雰囲
気中に噴霧して乾燥固化させることにより造粒体が得られる。
　スラリー中の水の量は、固形分１００質量部に対して６０～４００質量部が好ましく、
１００～２００質量部がより好ましい。
【００３２】
＜溶融ガラスの製造方法＞
　本発明の溶融ガラスの製造方法は、本発明で得られる造粒体を加熱して溶融ガラスとす
るガラス溶融工程（以下、溶融工程ともいう。）を有する。溶融工程は、るつぼ窯または
シーメンス型のガラス溶融炉等を用いて行ってもよく、電気溶融によって行ってもよい。
いずれも公知の方法で実施できる。
［溶融工程］
　溶融工程は、ガラス溶融炉内で既に溶融している溶融ガラスが存在する場合は、その液
面上に造粒体を投入し、該造粒体が塊（バッチ山、ｂａｔｃｈ　ｐｉｌｅともいう。）と
なったものをバーナー等によって加熱して、該塊の表面から融解を進行させ、徐々に溶融
ガラスとする工程である。
　または、溶融ガラス液面上に形成された原料層に造粒体を投入し、電気溶融等によって
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加熱された溶融ガラスと接する部分から融解を進行させ、徐々に溶融ガラスとする。
　大型の装置を用いて大量のガラスを製造する場合などには、原料バッチとガラス板など
を破砕して得られるカレットを混合して投入することが行われる。本発明の造粒体は、強
度が高いため、本発明の造粒体からなる原料バッチとカレットを混合して投入する場合で
も壊れにくいので好ましい。
【００３３】
［気中溶融法］
　本発明の一実施態様において溶融ガラスの製造方法は、本発明の造粒体を気中溶融法に
よって溶融ガラス粒子とする工程と溶融ガラス粒子を集積して溶融ガラスとする工程とを
有することができる。
　具体的には、まず造粒体を気中加熱装置の高温の気相雰囲気中に導入する。気中加熱装
置は、公知のものを使用できる。本発明の造粒体は、強度に優れるため、搬送時または導
入時に、粒子同士や粒子と搬送路内壁等との衝突が生じても微粉発生が抑えられる。
　次いで、気中加熱装置内で溶融した溶融ガラス粒子を集積してガラス融液を得て、ここ
から取り出した溶融ガラスを、次の成形工程に供する。溶融ガラス粒子を集積する方法と
しては、例えば、気相雰囲気中を自重で落下する溶融ガラス粒子を、気相雰囲気下部に設
けた耐熱容器に受けて集積する方法が挙げられる。
【００３４】
＜ガラス物品の製造方法＞
　本発明のガラス物品の製造方法は、本発明の溶融ガラスの製造方法を用いてガラス物品
を製造する方法である。
　まず、溶融工程で得た溶融ガラスを、成形工程で目的の形状に成形した後、必要に応じ
て徐冷工程にて徐冷する。その後、必要に応じて後加工工程において切断や研磨など、公
知の方法で後加工を施すことによりガラス物品が得られる。
　ガラス物品が板状である場合には、成形工程は、フロート法、ダウンドロー法、フュー
ジョン法等の公知の方法で目的の形状に成形した後、必要に応じて徐冷することによりガ
ラス物品が得られる。
【実施例】
【００３５】
　以下の例を用いて本発明をさらに詳しく説明するが、本発明は、これらに限定されるも
のではない。例１～７、例１１～１３、例１５～１７、１９は、実施例、例８～１０、例
１４および例１８は、比較例である。
＜製造例１～１９＞
［ガラス組成］
　ガラス組成は、表１に示す硝材１～５の５通りを用いた。表１のガラス組成は、酸化物
換算の計算値（単位：質量％）である。
【００３６】
【表１】

【００３７】
［ガラス原料の配合］
　配合は、表２、３に示す例１～１９の１９通りを用いた。表に示す配合は、ガラス原料
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組成物（Ａ）の固形分換算の組成（質量％）である。以下の配合例では、水酸化ナトリウ
ムとして苛性ソーダ液を用いた場合がある他は、すべて粉末原料を用いたので、表に示す
組成（質量％）は、苛性ソーダ液を用いない場合には、全ての粉末原料の合計に対する各
原料の割合である。苛性ソーダ液を用いた場合は、苛性ソーダ液に含まれる水酸化ナトリ
ウムの量を固形分として計算した固形分換算の計算値（単位：質量％）である。
　また表２、３には、各例のガラス組成の種類（硝材１～５）と、シリカ（ケイ砂）のＤ
５０の値をｘ（μｍ）とするとき、４．６－０．００７１ｘで表される値を示す。
　ケイ砂は、Ｄ５０が１３．１μｍ、３６．８μｍ、２４３．３μｍ、２９２．７μｍの
４種類を用いた。
　水酸化アルミニウムは、Ｄ５０が７．０μｍ、６０．０μｍ、１００．０μｍの３種類
を用いた。
　炭酸ナトリウムは、Ｄ５０が８３．０μｍ、３９９．４μｍの２種類を用いた。
【００３８】
　その他の原料粉末のＤ５０は、以下の通りである。
　　　酸化アルミニウムのＤ５０：７μｍ、
　　　水酸化マグネシウムのＤ５０：４μｍ、
　　　酸化マグネシウムのＤ５０：４．８μｍ、
　　　ジルコン（ＺｒＳｉＯ４）のＤ５０：１２μｍ、
　　　炭酸カリウムのＤ５０：５６３μｍ、
　　　水酸化カルシウムのＤ５０：０．４μｍ、
　　　炭酸リチウムのＤ５０：８．２μｍ。
【００３９】
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【表２】

【００４０】
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【表３】

【００４１】
［造粒体の製造］
　表２、３のガラス原料組成物欄に示す配合のガラス原料組成物（Ａ）を用い、表２、３
に示す製造条件で造粒体を製造した。
　造粒機としては、アイリッヒ・インテンシブミキサ（製品名、日本アイリッヒ社製、型
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式：Ｒ０２型、容量５Ｌ、ロータ：スター型）を用いた。
　表２、３において水酸化ナトリウムの性状が「水溶液」とは、濃度が４８質量％の苛性
ソーダ液（以下、４８％水酸化ナトリウム水溶液という。）を用いたことを意味し、「顆
粒」は、固体（顆粒状）の水酸化ナトリウムを用いたことを意味する。
　表２、３における配合は、ガラス原料組成物（Ａ）の固形分（水酸化ナトリウム水溶液
中の固形分を含む）の合計１００質量部に対する質量部で示す。
　水は、４８％水酸化ナトリウム水溶液に含まれる水を含む。
【００４２】
（例１）
　予め水１６１ｇと４８％水酸化ナトリウム水溶液７４ｇを混ぜた混合物（以下、水酸化
ナトリウム含有希釈液という。）２３５ｇを調製した。
　表２に示す配合のうち、水酸化ナトリウムを除く粉末原料２９７２ｇを造粒機に投入し
、パン回転数４２ｒｐｍ、ロータ回転数９００ｒｐｍにて６０秒間を予備混合した。予備
混合後、パン回転数４２ｒｐｍを保持した状態で、水酸化ナトリウム含有希釈液２３５ｇ
を投入した。その後ロータ回転数を３０００ｒｐｍにして１３分間造粒した後、造粒機か
ら取り出し、棚段式乾燥機にて加熱室の温度１２０℃の条件で１５時間乾燥させ、造粒体
を得た。
【００４３】
　得られた造粒体について、自動篩分け測定器（セイシン企業社製、製品名；ロボットシ
フター、ＲＰＳ－１０５）を用いて粒度分布および平均粒径（Ｄ５０）の測定を行った。
Ｄ５０の測定結果を表に示す。Ｄ５０が小さすぎると、粒の成長が不充分であることを意
味する。Ｄ５０が大きすぎると、粒同士の凝集が生じたことを意味する。
　また得られた造粒体の１５ｇを、シェイカー（アズワン社製、製品名：ＡＳ－１Ｎ）で
６０分シェイクし（模擬破壊テスト）、その後自動篩分け測定器にて１０６μｍ未満の微
粉の含有率（単位：質量％）を測定した。結果を表に示す。微粉率が低いほど造粒体の強
度が高いことを意味する。
　総合評価として、粒の成長が良好で、凝集せず、かつ微粉率が少ない場合を「良好」と
判定した。結果を表に示す。
【００４４】
（例２～例１９）
　表２、３に示すとおりに製造条件を変更し、それ以外は例１と同様にして造粒体を製造
した。得られた造粒体について、例１と同様に測定および評価を行った。結果を表に示す
。
　例７では予備混合後、パン回転数４２ｒｐｍを保持した状態で、水酸化ナトリウム含有
希釈液の代わりに、顆粒の水酸化ナトリウムの全量および水を投入した。
　例８は、水酸化アルミニウムを配合しない例、例９は、水酸化アルミニウムの配合量が
少ない例、例１０は、水酸化ナトリウムを配合しない例、例１４は、水酸化ナトリウムの
配合量が多い例、例１８は、Ａｌ２Ｏ３含有量の少ないソーダライムガラスの原料であり
、水酸化アルミニウムの配合量が少ない例である。
　例１、１１、１４および１８でそれぞれ得られた造粒体の写真を図１～４に示す。
【００４５】
　表２、３の結果より、例１～７、例１１～１３、例１５～１７、１９は、ホウ酸を用い
ない配合でありながら、造粒機に原料および水を投入して造粒するという簡単な工程で、
微粉率が低くて強度が良好な造粒体が得られた。これらのうち、例１５の造粒体は、やや
凝集が見られた。
　水酸化アルミニウムを配合しない例８、水酸化アルミニウムの配合量が少ない例９、水
酸化ナトリウムを配合しない例１０は、造粒工程で粒が充分に成長しなかったため、微細
な粒が残り、造粒体のＤ５０の値が小さくなった。また微粉率も高く、造粒体の強度が不
十分であった。
　水酸化ナトリウムの配合量が多い例１４は、図３に示すように粒の凝集が顕著であった
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　水酸化アルミニウムの配合量が少ない例１８は、微粉率が高く、造粒体の強度が不十分
であった。
【００４６】
　図５は、例１～７、１０～１７、１９について、ガラス原料組成物（Ａ）中の水酸化ナ
トリウムの含有量（縦軸）と、ガラス原料組成物（Ａ）に用いたケイ砂のＤ５０の値（横
軸）との関係を示すグラフである。
　特に良好な造粒体が得られた例１～７、例１１～１３、例１６～１７、１９を◇で示し
、製造不良であった例１０、１４を△で示し、やや凝集が見られた例１５を□で示す。
　これらの結果より、シリカ（ケイ砂）のＤ５０の値をｘ（単位：μｍ、５≦ｘ≦３５０
）、アルカリ金属水酸化物（水酸化ナトリウム）の含有量をｙ（単位：質量％、０．２≦
ｙ≦４．６）とするとき、ｙ≦４．６－０．００７１ｘを満たす範囲であると、造粒体同
士の凝集が抑えられやすく、特に好ましいことがわかる。
【産業上の利用可能性】
【００４７】
　本発明の溶融ガラスの製造方法によれば、ホウ素酸化物を含まない組成の溶融ガラスで
あっても、ガラス原料造粒体の製造工程を複雑化させずに良好な造粒体を製造でき、該造
粒体を用いて溶融ガラスを製造できる。また、このガラス原料造粒体を溶融する際に、造
粒体が崩壊して多くの微粉を生成することを防止するとともに、造粒体の凝集も抑制する
ことができる。したがって、本発明の製造方法で得られたガラス原料造粒体は、搬送が容
易で高温気相雰囲気中に搬送または導入しても微粉が生成されにくく、気中溶融法による
ガラス製造やその他のガラス溶解炉を用いるガラス製造において好適に用いることができ
る。
　なお、２０１４年１０月２２日に出願された日本特許出願２０１４－２１５３４５号の
明細書、特許請求の範囲、図面および要約書の全内容をここに引用し、本発明の開示とし
て取り入れるものである。
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