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研究成果の概要（和文）：航空機用途などの耐熱環境下でも安定的に使用可能な次世代耐熱CFRTPを開発するこ
とを目的に，ポリマーアロイ技術を応用した耐熱性樹脂の母材適合性を検討した．比較的耐熱性が高いポリエー
テルイミド（PEI）等の熱可塑性樹脂を母材とするCFRTPは，理論値に近い力学物性を実現すると同時に高いリサ
イクル性を有することを明らかとしたが，耐熱性が150℃程度であった．熱可塑性が低いが極めて高い耐熱性を
有するポリベンズイミダゾールの混合（アロイ化）によって，CFRTPの耐熱性は大幅に向上し，PEIを母材とする
CFRTPは高いリサイクル性も維持されることを明らかとした．

研究成果の概要（英文）：This study evaluated about the suitability of polymer alloy with high 
thermal stability as matrix resin for next generation CFRTP which can be used as aircraft 
application. CFRTP made with polyetherimide (PEI), which has relatively high thermal stability, has 
achieved high mechanical properties close to the theoretical value and they also have high 
recyclability. Furthermore, the thermal stability of them was about 150 oC. By alloying with 
polybenzimidazole which has low thermoplasticity but very high thermal stability, it was revealed 
that the thermal stability of CFRTP made with PEI/PBI was improved and also maintain the 
recyclability of them.

研究分野： 複合材料

キーワード： 複合高分子　耐熱性ポリマーアロイ 　CFRTP　リサイクル
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研究成果の学術的意義や社会的意義
極めて高い耐熱性を有する樹脂をポリマーアロイ化法を応用することによって，CFRTPの母材樹脂として利用可
能とする新規なアイデアを学術的なアプローチによって実現した点は実用化の観点からも意義深い研究であった
と言える．今後，さらに成形プロセス等最適化の必要性を残すが，得られた知見は現在遂行中の関連企業等にも
率先して開示を進めており，今後は実用化研究へと移行する予定である．本研究で可能性を見出した次世代超耐
熱性CFRTPは，航空機ジェットエンジンの圧縮機ブレード用素材として，合金素材を代替できるポテンシャルを
有しており，航空機のさらなる燃費向上，省エネに貢献できる社会的にも意義ある結果が得られた．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
  炭素繊維強化樹脂(CFRP)への期待
が高まる一方で，CFRP は生産性やリサ
イクル性に課題を抱える．そこで，近
年，母材樹脂に熱可塑性樹脂を使用し
た，炭素繊維強化熱可塑性樹脂
（CFRTP）開発が進められている．特
に，一般自動車向け構造材料としての
研究開発（実用化研究）が積極的に進
められており，母材には比較的安価な
熱可塑樹脂（ポリアミド６（PA6）やポ
リプロピレン（PP））が選択されてい
る.しかし，これら熱可塑樹脂のガラ
ス転移温度の関係から，PA6 や PP を母
材とする CFRTP では用途によって耐熱不足が懸念されている．また，既に主構造部材として CFRP
（母材：熱硬化性樹脂）の使用が進められる航空機用途においても生産性の観点から CFRTP に対
する期待が大きいが，この場合，さらに PA6 や PP を母材とするのでは性能不足と思われる．そ
こで，耐熱性 CFRTP の開発が不可欠と考えた． 
  耐熱性樹脂として，分子鎖内に芳香族環が導入された芳香族高分子が知られ，ポリイミド(PI)
やポリベンズイミダゾ-ル(PBI) （図１ (a)）などガラス転移温度（Tg）が400℃に迫る樹脂もあ
るが，その強靭な結合から熱可塑性が極めて低く，CFRTPの母材としてそのまま利用することは
難しい．一方で，ポリエーテルイミド(PEI) （図１ (b)）あるいはポリエーテルサルフォン (PES)
（図１(c)）は，芳香族高分子でありながら分子構造に屈曲部位や回転自由度の高い連結基が導
入されており熱可塑性が高いため，一部CFRTPの母材候補として検討が進められている．  
 本研究では，航空機用途などの耐熱環境下でも安定的に使用可能な次世代耐熱 CFRTP を開発
することを目的に，PEI や PES を単体で母材樹脂として採用するのみでなく，PBI 等の熱可塑性
が極めて低い樹脂を PEI 等とポリマーブレンド（ポリマーアロイ ）化することによって，母材
に適用するための指針を導出する． 
  
２．研究の目的 
 次世代耐熱 CFRTP を開発することを目的として，（１）〜（３）を順に検討した． 
 
（１）PEI や PES を母材とする CFRTPの力学物性および耐熱性を評価した． 
 
（２）PEI と PBI のポリマーアロイを母材とする CFRTP の力学物性，耐熱性について（１）の結
果と比較した． 
 
（３）開発した CFRTP の実用化を視野に入れ，リサイクル性についても検討した． 
 
３．研究の方法 
（１）汎用タイプの炭素繊維（引張弾性率：240 GPa，引張強度：4.2 GPa）の平織物に PEI およ
び PES が含浸したプリプレグ（体積繊維含有率：60 vl%）を予め準備し，それを積層させてホッ
トプレスすることによって各 CFRTP それぞれ（PEI-CFRTP と PES-CFRTP と表記する）を成形し
た．成形した CFRTPに対して，種々の温度
での３点曲げ試験を実施した． 
 
（２）PBI は熱に不融であるため，PEI と
の混合（アロイ化）は両樹脂を可溶な溶媒
を用いて，溶液法によって行った．作製し
たアロイ溶液を炭素繊維束に含浸させる
溶液含浸法（図２（a））によってプリプ
レグを作製したのち，（１）と同様に CFRTP
を成形し，３点曲げ試験を実施した． 
 
（３）CFRTP のリサイクルとして，炭素繊
維のみを分離回収する手法を検討し，回
収した炭素繊維（Re-CF）と新品の炭素繊
維（Fre-CF）の力学物性を単繊維引張試験
法（JIS R 7606）によって比較した．回収
方法として母材樹脂を溶解させる常圧溶
解法（図２（b））と熱分解法を検討した．  
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図１（a）PBI，（b）PEI，（C）PES の分子構造式 
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図２（a）溶液含浸法，（b）常圧溶解法の概略図 



 
 
４．研究成果 
（１）PEI および PES 母材 CFRTP に関する検討 
 非晶樹脂である PEI および PES の Tgが 220 oC 付近（DSC 測定による実測）である中で，それ
ぞれ樹脂が含浸したプリプレグから CFRTP をホットプレスによって成形する際の最適温度が
320-340 oC 付近であることを成形後の力学物性の観点からまずは明らかにした．図３に，280, 
340 および 400 oC で成形した PES 母材 CFRTP の曲げ試験後側面の光学顕微鏡像を示す．340 oC
成形品では CFRTP の上，下部に繊維破断が認められ，炭素繊維が強化繊維として効果的に作用し
た様子が観察された．一方で，280 及び 400 oC 成形品ではそれぞれ層状の亀裂が認められた．
400 oC 成形品では成形時の母材樹脂の熱劣化によって，曲げ変形時に母材樹脂部位の破壊が伝
播した結果，層状の亀裂として観察されたものと考えられる．一方で，280 oC 成形品に関して
は，成型時に樹脂の流動性が十分に確保されず，プリプレグ間の十分な接着が得られなかったた
め，層間剥離が生じたものと考えられる．以上の結果から，樹脂の劣化を極力防ぎ，樹脂の流動
性も十分に確保される最適温度での成形が重要であることを明らかとした．   
 続いて，25 oC から 200 oC の範囲内で実施した曲げ試験結果を図４に示す．曲げ弾性率は，
PEI-CFRTP 及び PES-CFRTP ともに 150 oC まで低下は見られなかったが，曲げ強度は 150 oC にお
いて PEI-CFRTP では 700 MPa，PES-CFRTP では 450 MPaまで低下した．150 oC までは一般的な金
属材料と比較しても遜色のない値と言える一方で，弾性率及び強度ともに 150 oC 以上で急激に
低下しており，航空機用途を想定した場合には耐熱性の向上が望まれる結果であった．  

 
 
（２）ポリマーアロイ の CFRTP 母材樹脂への適用 

N-メチル-2-ピロリドン（NMP）に PEI と PBI を所定の割合（PEI:PBI=100:0, 95: 5, 90:10, 
70:30）で混合し，15 wt%のポリマー溶液を作製した．炭素繊維織物をポリマー溶液に含浸させ，
乾燥工程を経てプリプレグを得
た（繊維体積分率は 60 vol %に
調整）．続いて，プリプレグの積
層体を所定の温度でホットプレ
スし，CFRTP を成型した．得られ
た CFRTP に対して，３点曲げ試
験を恒温槽内で室温から 220 oC
の所定の温度で実施した． 

PEI と PBI のポリマーアロイ
を母材とした CFRTP を各成形温
度で成形し，その３点曲げ試験
を行った結果を表１にまとめ
る．PBI 含有率の増大によって熱
可塑性が低下し，積層プリプレ
グ間の接着が不十分となったた
めか，強度の低下が観察された．
一方で，弾性率に関しては，PBI
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図４ 各測定温度での PEI-CFRTP および PES-CFRTP の曲げ弾性率および強度 

�
�� �� �
�� ��

�
�
	
�
�

/ G
Pa

�
�
�
�

/ G
Pa

PEI-CFRTP
PES-CFRTP

�������	 
��
	 

[MPa] 

��
	 

���� 
����� 

[Gpa] 

����� 

���� 

PEI:PBI
=95: 5 

280� 567.9 66.01 61.83 1.377 

300� 806.3 79.37 58.93 1.685 

320� 957.9 129.8 63.34 0.9488 

PEI:PBI
=90:10 

290� 567.8 66.01 61.83 1.378 

320� 609.8 94.25 60.94 1.250 

340� 676.6 105.0 61.63 1.450 

PEI:PBI
=70:30 

360� 503.7 48.52 55.65 1.520 

 

表１ PEI と PBI のポリマーアロイ を母材とする 
CFRTP の曲げ弾性率および強度 

図３各成形温度で成形した CFRTP の曲げ試験後側面の光学顕微鏡像 



含有率の増大による低下傾向は強度と比
較するとわずかであった．成型温度の増大
によって強度は増大する傾向も示せてお
り，今後さらに装置の改良（成型圧力の増
大等）等によってによって CFRTP の力学物
性改善が図れるものと考えている．  

図５ に各 PBI 含有率 CFRTP の曲げ弾性
率を測定温度に対して示す．母材を PEI 単
体とした CFRTP では，150 oC から急激に弾
性率が低下した一方で，PEI:PBI=95:5 及び
90:10としたCFRTPでは 170 oCまで弾性率
の低下は生じず，さらに 70:30 とした
CFRTP では 200 oC まで室温と同程度の弾性
率を維持した．すなわち，ポリマーアロイ 
技術を応用することによって，50 oC 程度，
CFRTP の耐熱性を改善することを明らか
とした． 
 
（３）CFRTP から回収したリサイクル炭素繊維の力学物性 
 CFRP の用途拡大予測に伴って，廃棄 CFRP の処理が問題となりつつ背景の中で，新しい CFRTP
を開発する際には，用途が求める性能に見合った材料を開発するのみでなく，それ自身のリサイ
クルも念頭に入れた材料設計が必要と考えられる．そこで，本研究でも，まずは PEI や PES を母
材とする CFRTP のリサイクル方法について検討を進めた．続いて PEI や PES を母材とする CFRTP
に適したリサイクル方法についてポリマーアロイ を母材とする CFRTP についても適用可能か検
討した． 

CFRP のリサイクル技術が種々提案される中で，CFRP から炭素繊維を分離・回収し，回収され
る Re-CF の再利用に関する検討が活発に進められている．Re-CF の回収方法として，熱によって
樹脂を分解させる熱分解法や，化学処理によって樹脂を溶解させ炭素繊維を回収する常圧溶解
法などの化学プロセス法が提案されている．本研究でも CFRTP 中から Re-CF 熱分解法と，常圧溶
解法の最適条件による Re-CF の回収について検討を行なった． 
 熱分解法では，炭素繊維の分解・消耗による損傷を極力抑えつつ，CFRTP の強化繊維として再
利用するために樹脂残渣を極力少なくする条件を探索することが重要となる．損傷を極力抑え
る手段として，不活性ガス（窒素）中での熱分解を試みたが，PEI および PES を母材とする CFRTP
は，どちらも 700 oC でも樹脂の残存率が 20％以上あり，Re-CF の回収ができなかった．一方で，
窒素中で予め樹脂の一部を除去した後に，空気中で（550 oC 付近）で再度処理することによって
Re-CF の回収は可能となったが，一部に樹脂残渣が観察された．PEI および PES が芳香族環を有
した頑固な分子構造を有していることが要因としてあげられる．一方，常圧溶解法では，炭素繊
維の分解・消耗による損傷に対する懸念は少ないが，熱分解法と同様に樹脂残渣を極力少なくす
る条件を探索することが重要である．溶媒として N, N-ジメチルホルムアミド，N, N-ジメチル
アセトアミドと NMP を検討したところ，各溶媒間での PEI および PES の溶解速度には大きな差
異はなく，45 oC の条件で，２時間以内の処理により，ほぼ全て樹脂を除去することが可能であ
ることを明らかとした． 
 表２に熱分解法および常圧溶解法で PEI-CFRTP，PES-CFRTP 及びポリマーアロイ母材 CFRTP か
ら回収した Re-CF の引張弾性率及び強度まとめた．なお，Fre-CF の引張弾性率及び強度はそれ
ぞれ 213GPa，3.99GPa である．炭素繊維の引張弾性率は，結晶子サイズの発達度具合と高い相関
があることが知られる．熱分解及び常圧溶解処理は炭素繊維製造時の熱処理温度と比較すると
低温であり，結晶性には影響しないため，弾性率は Fre-CF と比較して維持された．一方で引張
強度に関し，常圧溶解法で回収した Re-CF に強度の低下は生じなかったものの，熱分解法で回収
した Re -CF の強度は著しく低下した．熱分解法では，繊維表面に樹脂残渣が多量に残存してお
り応力集中源になる可能性がある
こと，また樹脂を極力分解させるた
めに空気中で熱分解処理を行った
ため繊維表面の酸化分解が生じた
可能性が要因としてあげられる．す
なわち，熱分解法による Re-CF を回
収する手法では，損傷を完全に防ぐ
ことはできないが，常圧溶解法であ
れば，ほぼ損傷なく，Re-CF を回収
可能であることが明らかとなった．  
  
 
 
 

0

20

40

60

80

0 50 100 150 200 250

Be
nd

in
g 

m
od

ul
us

 [G
Pa

]

Measurement temperature [℃]

PEI

PEI:PBI=95:5

PEI:PBI=90:10
PEI:PBI=70:30

����

�
�
�
�
	

図５ 各測定温度でのポリマーアロイ 母材
CFRTP の曲げ弾性率 

3 4

= 78: 7896 78: 7896

0- .02  .02 .02  .02

0-1 .02  .02 .02  .02

0- 0 .02  .02

表２ 熱分解法および常圧溶解法で回収した Re-CF の
引張弾性率および強度 
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