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Crystallization　of　the　Glasses　in　the　Li20－SiO2　Sy8tem

By

Satoru　KAKITANI

with　1　Tabte，2Text－ftgures，　and・4・Piates

（Received　May　30，1972）

！

　ABsTRAcT：　Hetcrogeneity　of　the　Li20－SiO291ass　and　the　process　of　crystallization　through　heating　were

invcstigated　by　using　the　electron－and　ordlnary　microscopic　techniques．　Under　the　electron　microscope

the　separated　droplet　phascs　of　about　100　A　in　diameter　were　observed　comprised　in　the　matrix　of　the　opales－

cent　glass　composcd　of　lithium　trisilicate，　while　the　parts　of　the　colorless　and　transparent　glass　of　lithium

disilicate　wcre　also　fbund　to　be　slightly　heterogcncous．　In　addition　to　above，　the　fact　that　the　interfacial

boundaries　betwccn　two　separated　phases　are　not　favorable　f（）r　nucleation　of　the　crystals　was　also　confirmed．

As　a　result　of　the　differential　thermal　analysis，　a　sma1トscalcd　endothermic　phenomenon　assumed　to　be

necessary　fbr　the　atomic　rcarrangement　was　recogn三zed　just　bef（）re　the　remarkable　exothermic　reaction

ascribed　to　crystallization．　Moreover，　it　is　to　be　noted　that　devitrification　of　the　glass　rod　accompanied

with　crystallization　of　lithium　silicate　and　lithium　metasilicate　was　markedly　promoted　in　a　short　period　of

about　two　months．
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1 INTRODUCTION

　　In　spite　of　its　mechanical　propcrtics　as　a　true　solid　the　glass　is　usually　called　an　under－

cooled　liquid，　but　surely　diHbrs　from　the　crystalline　substance　owing　to　obscurity　of　its

melting　point．　The　atoms　in　the　glassy　structurc　are　arranged　in　the　manner　similar　to

those　in　the　liquid　and　combined　with　the　permancnt　ncighbors　at　a｛airly　definite　distance，

whereas　in　a　liquid　the　neighbors　about　any　atoms　or　molcculcs　are　continually　changing・

On　the　other　hand，　the　glass　is　conveniently　considcred　as　a　sort　of　liquid　coolcd　below　its

丘eezing　point　existing　in　a　state　ofmetastable　cquilibrium　with　thc　fヒce　cncrgy　higher　than

that　Qf　the　corrcsponding　mixturc　of　the　crystallinc　phascs　undcr　tlle　same　condition・In

order　to　convcrt　the　glass　fヒom　the　metastablc　to　stablc　statc，　two　typcs　of　reactions　such　as

nucleation　and　crystal　growtll　are　rcquisitc・

　　Thc　X－ray　diflrraction　pattcrns　or　tllc　glass　consist　of　one　or　more　broad　and　di価scd
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rings．　The　structure　of　silica　glass　was　analysed　by　WARREN（1937）according　to　ZA・

cHARIASEN，s　framework　thcory（1932）．　WARREN，s　analysis　was　criticized　on　the　basis　of

a　comparison　of　thc　structure　of　a・cristobalite　with　that　of　the　silica　glass　by　OBERLIEs　and

DIETzEL（1957）pointing　out　that　the　short　range　order　in　the　lattcr　should　be　higher　than

was　prcviously　assumcd　and　similar　to　that　in　the　fdrmer．　Not　all　of　the　six　membered

rings　of［SiO4］tetrahcdra　ln　this　framework　are　complctc　and　many　of　them　may　be
‘‘

opcn，，　or　incomplete　statc　likc　thosc　observed　in　the　behavior　in　the　transf（）rmation　range，

while　thc　tetrahcdra　can　not　bc　strictly　rcgular，　but　is　more　or　lcss　distorted　in　tlle　glass．

　　The　phcnomcnon　concerning　crystallization　of　tlle　silicate　glass　is　an　intcrcsting　subjcct

and　also　onc　of　the　fundamcntal　problems　to　be　inspcctcd．　Thc　author、　wishcd　to　try　to

a㎡alyze　the　structure　prior　to　that　of　the　crystallinc　state　through　thc　radial　atomic

distribution　function　mcthod　and　thc　infra・rcd　absorption　data，　but　suMcicnt　information

was　unablc　to　be　obtained　yct・　　In　consequence　only　heterogeneity　in　thc　precrystall三ne

statc　of　thc　Li20－SiO291asscs　obscrvcd　under　thc　optical　and　electron。microscopes　and

thc　thcrmal　phenomena　accompanied　with　crystallization　were　discribed　in　this　paper．

II．　PREPARATION　oF　THE　SPEclMENs

　　The　glasscs　to　be　investigated　wcrc　meltcd　in　the．platinum　crucible　placed　in　a　siliconit

血rnace，　poured　out　on　the　platinum　platc　and　quenched　in　the　air　but　not　annealed　fbr

cxcluding　emergencc　of　the　strcsscs．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　　Thc　compositions　and　characteristics　of　the　prepared　glasscs　are　presented　in　Table　l．

Thc　glasses　of　this　serics　considercd　as　the　object　convenient　fbr　studying　hcterogencity

found　in　thc　orlginal　state　and　during　thc　proccss　of　crystallization　derivcd　from　thc

thermal　treatments　were　subjected　to　thc　fbllowing　cxperiments．

TABLE　1，　CoMpos：TloNs　AND　MEoascoplc　CIIARAαrElusTrcs　oF　THE　G　ussEs

Composition

Li20：Sio2
（Molc　ratio）

Condition最）r　　　　　　　　●

prcpamtlon

　　　　　　　　　　　　　　　　，
Cllam6tcr三stics　of　Glass

1　：　3
　　1n象cns且ty

1　：2．5 Faint　bluc・colorcd，　opalcsccnt

1　：2．25 Tmnsparent　and　colorlcss

1　：2

Meh　pourcd　onto

tllc　platinum　plate

and　coolcd
Samc　as　abovc

1　2　1．75 Samc　as　abovc

1　3　1．5
　　　　　　　●

Partly　crystallized

　　　●

1　：　1 Mostly　crystallizcd

’
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III．　EmcTRoN　MIcRoscoPy

　　Some　of　the　small　pieces　were　picked　up　ou重of　the　crushed　specimens　of　giass　and

pr◎vided長）r　the　exper三鵬e蹴s　afと¢r§◎搬eμ◎ced耀es　such　as　etchiRg三捻1－2％HF長）r　the

de負nite　time（10　to　60　sec．）washing　in　the　running　distilled　Water　and　thorough　drying

fbr　obtaikiRg　the　fractgres　w三th重he倉e§h　surface．　The　specim繍s　w三th　th¢k捻i舞edges

were　used　partly長）r　th¢direct　transmisslon　microscopy　and　partly長）r，the　procedure　with

the　rcp蓋icas．　The　surfaces　of　the　specimens　subjecte（1　to　the　latter　were　co撮ed　simulta－

’neously　with　carbon　and　platinum，　and　tllcn　the　replicas　obtained　wcre　peeled　ofr　in　l　O％

HF　solution．

1）0う5¢rvati。漁rough　Di1ec重γrαη∫繍5勧蓄

　　A無◎fthe　ph◎t（》grap！｝s璽～8圭織P！atc至8　show　th◎se　ob捻三簸ed　thticugh　th6重ra簸§m三t亡ed

electrons　radiatcd　onto　the　thin　edgcs　of　tlle　ctched　specimens．　As　is　shown　in　photo．1、

of　P叢ate　五8，　hetcrogencity　is　not　clearly　observable葦n　the　co蓋orless　and　transparent　glass

wi宅h｛hc　rati◎◎f撫hiu搬d呈slllcat¢L韮20：SiO2（h　2）but　s！ightly　recegnized　merely　with

care魚1　inspection．　With　ascension　of　the　temperature貸om　550°C　to　580°C，　heterogenei一

もyg欝ad犠認y　bec◎me　cle鍵・　1難、the¢議§e◎負he　pale（》pa玉esce蛾g韮ass　with癖e　c◎斑po§iti◎R

of　Li20：SiO2（1：2．5）the　tiny　droplets　are　f（）rmed　in　the　texture　as，is　revea；ed　in　photo．

4・fP王a亡e王8・In　the　heterogene・秘s搬1α・－structure・f　the・pa！esce蹴9至a§s　c・x叩・sed・f

lithium　trisilibate　sllowing　iu　photos．5and　80f　Pl耳te　18，　the　separated　droplets　are　dis－

cernible　in　the　matrix．　As　elevation　of　the　treating　temperature，　deformati6獄of　the

dr◎Ple重s　i嚢蹴◎rc織搬o縫籍t　a捻d　development◎f出e　linkages　a斑o難g　theln　lbec◎搬e　more

conspicuous．　Tllc　phase　of　the　separated　droplet　is　le鰺soluble　than　that　6f　the　glassy

鵬atτlx　etched　with　HF　s◎玉魏ti◎益・王t　i§ゆbe，　R◎ticed　that　the　dispersed　pha§e　apPe3r§

strongcr　than　thc　matrix　against　thc　absorption　electrons　and　is　rich　in．　silica．　Thi＄is

well　consistent　with　the　results　given　by　PH1LL互ps，　McMILLAN（1965＞andJAMEs，　McM肌AN

（1968）・Judging肋m　the　pattem　shown　in　photo・8　of　Plate　l　8，　the　matrix　of　glass　with

the　coMposition　of　lithium　trisilicate　is　considered　to　be　constructed　of　the　cellUlar　textures．

2）Observation　tvith　Rcptiea

　　Ph◎亡o．至◎f　P王a舵韮9shows　the　m圭α◎feature◎f　the　replica◎臓塩e倉ac雛re　surface◎f　the

colorless　and　opalesccnt　glass　with　the　ratio　of　Li20：SiO2（1：2）．　The　photos．2，・3

and　4　indicatc　those　of　the　same　glasses　heated　respectively　at　550°C，580℃and　600°α

1総each　casc　the　smaU＿sca韮ed　re1三ef圭s◎bservable　and　its　c◎ntrast圭s、瓢◎st　dear◎n　the　sp¢ci－

men　heated　at　600℃．　The　hollows　with　different　magnification　are　discernible　in　photo．

5a捻d　ass疑mcd　t◎be　c◎rrespondi＃g　t◎the欲◎plet§◎btaiRed　through　the　ci量rect　traksmissi◎R

method，　while　their　dc長）rmation　as　well　as　variation　of　the　texture　are　confirmable，in

photos．6，7and　8．

IV．　ORDINARY　MlcRoscoPY

　　Heterogeneity　of　thc　glasses　in　the　Li20－SiO2　system　is　not　discriminated　under　the　ordi－＼

籍aどy】面cr◎§copc．　In　a至1　gぬsses　after　hea重i総g　at　55◎°C　t◎620°C　fbズab◎鷺t　tw◎h◎urs　the

beautifUl　sphelurites　are　observable．　It　secms　common　that　the　lithium　silicate　glasses

have　a　character董stic　tende欺cy　to　crystaHi鑑c　eas疑y・　So　thc　spherulites　are最）rmed　even
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at　the　lower　tempcratures　rcferred　to　above．　In’the　temperature　region　from　550°C　to

620°Cthe　spherulites　are　isolatcd肋m　cach　other，　as　is　clearly　observed　in　Plate　20　reveal－

ing　various　shapes　f（）rmed　in　thc　glass．　In　the　case　of　the　glass　with　the　composition

rich　in　silica，　high　tcmpcraturcs　are　necessary　f（）r　thcir　f（）rmation．　Through　hcating　at

about　650°C，　thc　sphcrulitcs　disappcar　and　thc　aggregatcs　of　crystals　in　all　spccimens　6f

thc　glasscs　in　this　systcm　appcar，　as　arc　exhibitcd　in　photos．1～40f　Plate　21．　Although

thcrc　arc　no　cvidcnccs　on　obscrvation　of　thc　proccss　it　sccms　obvious　that　the　scparatcd

droplcts　givc　somc　apparent　influcncc　on　f（）rmation　of　thc　crystals　in　thc　glasses，

’

V．　CR．YsTAL　GRowTH　IN　THE　GLAss　RoD

　　Through　keeping　the　small　rod　madc　of　thc　fUscd　glass　composcd　of　lithium　disilicatc

f（）rabout　two　months　undcr　thc　room　condition，　thc　aggrcgatcs　of　tllc　crystals　of　lithium

silicate　and　lithium　mctasilicatc　arc　discriminated　on　its　surfacc　and　in　thc　interior，　as

are　displaycd　in　photos．2，3and　40f　Platc　21．　Witll　duration　oftimc　tllc　glass　rod　bccome

to　bear　an　unevcn　surface　and　inscnsitivc　to　light．　From　the　fact　of　crystal　growth　in　thc

glass　rod　it　is　dcduciblc　that　bccausc　of　thc　strong　attraction　of　lithium　atoms　f（）r　oxygen

atoms　in　thc　glasses　of　lithium　silicatc，　thcir　distancc　is　kcpt　shorter，　rcsulting　in　unstable

statc　of　thc　structure　and　accordingly　rcmarkablc　growth　of　thc　crystals　even　undcr　thc

room　condition　and　fbr　a　relativcly　short　pcriod．

VI．　DIFFERENTIAL　THERMAL　ANALYsls

　　As　is　clear　in　Fig．1，　a　noticcablc　exothcrm　ascribcd　to　crystallization　of　thc　glass　is

observed　at　about　600°C　in　association　with　a　tiny・scaled　endotherm　just　bcf（）re　the　markecl

exotherm　relatcd　to　crystallization　of　li由ium　mctasilicate．

　　In　contrast　to　thc　cxotherm，　the　thcrmal　absorption　on　crystallization　in　thc　glass，　though

to　a　slight　extent，　is　considercd　of　signi且cancc．　At　this　stage　of　the　endothermic　rcaction

the　atoms　in　the　structure　of　the　glass　may　be　most　actively　movablc　f（）r　reaching　the

crystalline　state．　It　appcars　rcmarkable　that　tlle　positions　of　the　exothcrmic　peaks　are

variable　with　the　chemical　composition　ofgalsscs．

VII．　CoNslDERATIoN

　　For　variation　of　the　structure　from　thc　unstable　statc　of　glass　i．n　thc　system　of　lithium

silicate　to　the　stable　crystalline　state，　two　proccsscs　such　as　nucleation　and　crystal　growth

are　indispensable．　TAMMAN（1925）pointcd　out　alrcady　that　these　processcs　have　dif－

ferent　mechanics　controlling　thc　ratc　of　rcaction　and　thc　maximum　nuclcation　oftcn

occurs　at　a　tempcrature　lower　than　that　f（）r　thc　critical　rate　of　growth．　In　the　spccial

cascs　devitrification　bascd　upon　nuclcation　and　growth　of　thc　crystals　is　rccognizablc　at

a　negligible　ratc，　since　there　are　certain　kinds　of　thc　natural　glasses　such　as　obsidian　without

the　remarkablc　progress　of　devitrification　subsequent　to　their　f（）rmation．　Some　of　thc

glasses　composed　of　lithium　silicate　however　suggest　the　rapid　nucleation　and　crystal

growth．

　　Be　it　so，　it　is　most　desirable，　if　possible，　to　find　out　somc　inf（）rmation　conccrncd　with

movement　of　the　atoms　in　the　structure　of　the　glass　through　analysis　with　use　of　the　radial
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Fig．1．　DTA　curves　for　thc　glasses　with　somc　mo1．　ratios　of

　　　　the　compo昌itions　in　the　Li20－SiO2　system．

H

　lSOO

　9
3
煙IOOO
巴
E

　　500

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　60　　　　70　　　　80　　　　90　　　100

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Sio2（M）le％）

　　　　　　　　　　　　　　Fig．2．　A　part　of　thc　phas．c　diagram　of　thc　Li20－SiO2　systcm．

distribution　function　f（）r　obtaining　dircctly　thc　inter・atomic　distance　together　with　th6

numbers　of　the　ncighboring　atoms　around　tllc　rcspcctive　atoms，　wllereas　the　present　data

seem　insumcient　f（）r・the　purposc．

　　Fig．2shows　a　part　of　thc　phasc　diagram　given　fbr　tlle　systcm　Li20－SiO2　showing　tllc
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miscibi！ity　linc（f－－c－g），　thc　spinodal　linc（e－h）and　an　immiscibility　rcgion　surrounded　by

吐hc　solid　line（f－－c－g）detcrmincd　expcrimentally　by　MoRIYA，　WARRINGToN，　and　DouGLAs

（1967）．

　　When　the　systcm　is　coolcd　the　melt　with　such　a　composition　of　tllc　litllium　trisilicate　as

is　marked　with　an　arrow　is　saturated　with　silica　at　thc　tcmperature　bclow　the　point　a．

Whcn　thc　melt　in　question　is　undercoolcd　without　crystallization，　thc　immiscibility　region

is　obtained　at　and　below　the　point　c．　The　imrpiscibility　rcgion　is　divided　into　two　areas

by　spinodal　line　passing　through　tllc　point　e．　In　the　tcmperaturc　range　from　c　to　e　thc

undcrcoolcd　melt　tcnds　to　bと　disintegratcd　into　thc　glaSsy　phascs　with　diffcrent　composi・

tions．　For　instancc，　at　600°C，　tllc　mclt°bcars’a　tcndcncy　of　being　scparatcd　into　t、vo

glassy　phases　with　the　compositions　rcprcsentcd　by　the　point　f　and　g．　It　is　common　that

one　of　two　phascs　bcars　a　droplet　fbrm．　　　　　　　、

　　In　tllc　immiscibility　rcgion　of　thc　Li20－SiO2　system　mentioned　above，　the　glasses

scparatcd　into　two　phases　arC　oftcn　formcd　prior　to　nuglcation　of　thc’crystallinc　matcrial．

Two　glassy　phascs　arc　scparablc　through　thc　proccss　of　nuclcation　and　growth　of　the

droplcts，　as　wcre　proposcd　by　O肌BERG　ct　a1．（1965）and　HALLER（1965），or　spinodal　dccom。

position，　as　was　sugg¢stcd　by　CHAN　allくl　CIIARLEs（1965）．　There　arc　somc　expcrimcptal

data　givcn　by　MoRIYA，　WARINGToN，　and・DouGLAs（1967）and　MoRIYA（1968）using　thc

clcctron　microscopc，　wllilc　the　small　anglc　scattering　X－ray　study　on　the　spinodal　decom・

position　in　thc　soda。silica　glass　was　obtaincd　by　NEILsoN（1969）．　A貸er　hcating　the　decom－

posed　glass　f（）r　Iong　timc　the　intcrconnccting　phases　arc　separated　into　the　bulk　of　droplets．

　　As　was　pointed　out　by　MuKliER．IEE　and　RoGERs（1967）it　may　bc　tllought　that　separation

of　the　glass　into　two’1iquidus　phascs　givcs　a　favorable　condition　fbr　nuclcation　of　thc

crystals，　although　thc　intimat6　conncction　or　phase　separation　with　nuclcation　of　the

crystals　is　remaincd　not　to　be　clari丘cd　in　thc　coursc　of　thc　present　cxpcrimcnt．　Thc　crys・

tallizing　tempcraturc　of　thc　opalcsccnt　glass　witll　tllc　ratlo　of　Li20：SiO2（1：3）including

tlle　pllase　of　thc　scattcrcd　droplcts　is　sliglltly　highcr　tllan　that　of　tllc　glass　composcd　of

lithium　disilicatc　and　tllc　sphcrulitc　appcar　at　about　600°C．　With　thc　detailed　inspection

under　the　clcctron　microscope，　a　sort　of　thc　nctwork　tcxtures　werc　obscrvcd’　in　thc　matrix

of　thc　glass　composcd　of　Li20：SiO2（1：3），　whilc　cvcn　in　the　casc　of　thc　colorless　and

transparent　glass　composed　of　Li20：SiO2（1：2）uncertain　onc　wcrc　rccognizable．　As

f（）rtlle　separatcd　phasc　of　thc　droplets　it　is　a　mattcr　of　course　that　all　specimens　of　the

glasscs　in　thc　Li20－SiO2　systcm　rcveal　morc　or　less　hcterogcncity．　With　clevation　of

tcmperature，　a　contrast　of　hctcrogcncity　bccomc　more　clear　cven　in　thc　glasses　such　as

those　of　silica　with　high　crystallizing　tempcrature　and　the　heterogc：leous　microtcxturc

arc　considcred　to　bc　produccd　just　bcf（）rc　crystamzation・

VIII．　SuMMARY

　　In　thc　light　of　thc　complicatcd　factors　controling　tllc　Li20－SlO2　systcm　llctcrogencity

rccognizable　clcctron－microscopicany　in　thc　glasscs　conccrncd　and　arrangcment　of　the

atoms　in　the　state　prior　to　crystallization，　tllough　without　any　reference　to　thcir　behavior

accompanied　with　variation，　were　subjectcd　to　research　in　thc　prcsent　study．　Either　in

the　opalescent　glass　separated　into　the　droplct　and　matrix　phascs　or　even　in　tlle　colorless

and　transparent　one，　heterogeneous　microtexturcs　wcre　discriminated．

　　In　the　relatcd　glasses　with　the　characteristics　likely　to　crystallizc　a　sort　of　hctcrogencity
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is　assumed　to　exist　even　at　tlle　initial　stage　bef（）rc¢rystallization　and　clearly　to　be　more

accelerated　by　lleating．　Since　through　the　processes　of　nucleation　and　crystal　growth

the　interfacial　effects　between　the　droplet　and　matrix　phases　could　hardly　be　recognized，

the　investigation　concerning　this　kind　of　problem　is　necessary　in　the　future．

　　In　conclusion，　the　author　would　like　to　thank　the　staffs　of　the　Mineralogical　Laboratory

of　Hiroshima　Univcrsity　f（）r　their　considerable　assistancc　during　this　invcstigation．
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IEXPXaANATION　oF　PLATE　XVm
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　　Apart　of　the　pi¢ce　of　the　colorless　and　transparent　glass　w三th　the　composition　of　Li20：SiO2

　　（1：2）．

　　Glas§wi癒癒e　co搬pos雛o糞of　L韮20：S三〇2（1：2）after　k¢撮圭擁g飢550°C．

　　Glass　with止he　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　heating　at　580°C．

　　Pale　opalcscent　glass　with　the　compos五tion　of　Li20：S三〇2（1：2．5＞．

　　Separated　dr◎plets三職匙he　matrix　of　glass　with　the　comや◎s呈£三〇R　of　L三20：SiO2（1：3）。

　　Glass　with　the　composition　of　Li20：SiOx（1：3）after　heating　at　550°α

　　αass　with磁e　compos蓋t三◎織◎f　Ll20：SiO2〈1：3）鹸er　h¢a£三織g滋58◎°α

　　Separated　droplets　and　matrix　showing　thc　net－1ike　textures　of　the　glass　with　the　composition　of

　　Li20：S五〇2（1：3）．
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ExPLANATIoN　oF　PLATE　XIX

　　Photomicrographs　obtained　fbr　the　replicas　under　the　electron－microscope．

1．Glass　with　the　composition　6f　Li20：SiO2（1：2）．

2．　Glass　with　thc　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　heating　at　550°C．

3．　Glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　heating　at　580°C．

4．Glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　heating　at　600°C．

5．Glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）．

6．　Glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）after　heating　at　550°C

7．GIass　w五th　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）after　heating　at　580°C．

8．　Glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）after　heating　at　600°C．
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ExPLANATIoN　oF　I）LATE　XX

　　Photomicrographs　under　the　ordinary　microscope．

1．　Spherulites　grown　up　in　the　glass　w三th　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　hcatlng　at

　　　580°C．　　（under　crossed　nicols）

5．　　Spherulite　under　parallel　nicols。

2，3，4，6，7and　8．

　　　Various　kinds　of　shapes　and　patterns　of　sphcrulites．　（under　crossed　nicols）
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ExPLANATIoN　oF　PLATE　XXI

　　Photomicrographs　under　thc　ordinary　microscope

1．　Crystal　aggregates　grown　up　in　the　glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2）after　heat－

　　　ing　at　600°C。

2．Those　in　the　glass　with　the　composition　of　I．i20：SiO2（1：2）after　heating　at　650°C．　（under

　　　parallel　nicols）

3．Those　in　the　glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）after　hcating　at　600°C．　（under

　　　crossed　nicols）

4．　Those　in　the　glass　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：3）after　heating　at　650°C．　（under

　　　crossed　nicols）

5．　Glass　rod　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2），　just　preparcd．　（under　crossed　nicols）

6．　and　7，

　　　Glass　rod　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2），　obtained　after　about　2　months　since　pre－

　　　paration．　　（under　parallel　nicols）

8．　Glass　rod　with　the　composition　of　Li20：SiO2（1：2），　obtained　after　about　2　months　since　pre－

　　　paration．　　（under　crossed　nicols）
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