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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，炭素繊維強化プラスチック（CFRP）から回収されるリサイクル炭素
繊維（rCF）の物性を復元するエッチング表面処理技術を確立することである．得られたエッチング処理rCFを熱
可塑性プラスチック母材CFRP（CFRTP）への再利用を想定した検討を進めた．
rCFの強度低下が熱分解処理時の表面損傷に起因し，さらに表面損傷をエッチングすることで強度が復元可能で
あることを明らかにした．強度復元したrCFの再利用を想定した検討を行い，繊維長が短くなる射出成形品等で
は強度復元効果が得られないが，繊維長が長くなる成形方法でCFRPを成形した場合，rCFの強度復元の効果が顕
著であることがわかった．

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to develop an etching surface treatment 
technique to recover the mechanical properties of recycled carbon fiber (rCF) recovered from carbon 
fiber reinforced plastics (CFRP). The obtained etched rCF was investigated for possible reuse in 
carbon fiber reinforced thermoplastic (CFRTP).
It was found that the strength reduction of rCF was caused by the surface damage during pyrolysis 
treatment, and that the strength could be recovered by etching treatment. 
The etching effect for rCF was found to be significant when CFRP was molded by using rCFs with long 
fiber length, while no  effect was obtained in injection-molded products with shorter fiber lengths.

研究分野： 複合材料

キーワード： 炭素繊維　炭素繊維強化プラスチック　リサイクル　強度復元　エッチング　表面処理

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
CFRPへの期待の高まりと同時に，世界的にリサイクル技術開発も活性化しており，リサイクル炭素繊維（rCF）
の有効活用に関する検討が進められている．一方で，新品のCFから性能低下する点はCFRPに再利用する際の課題
であった．この課題が克服できる有効手段が無かった中で，rCFの性能復元としてエッチング技術を着想した点
は他の研究とは一線を画す．また，そのメカニズム解明まで行われた学術的貢献は大きい．実際に本研究によっ
て技術は確立され，今後は実用化フェーズの研究に移行する計画であるが，炭素繊維，CFRP分野における国際競
争力強化に弾みがつくだけでなく，資源循環の観点から社会的意義も大きい研究となった．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

炭素繊維強化プラスチック（CFRP）への期待
の高まりと同時に，その需要増大に対応すべく
リサイクル技術開発も急務になっている．CFRP
から炭素繊維（CF）をリサイクル CF（r C F）とし
て分離回収し，再び CFRP に再利用するリサイ
クルプロセス（図１）が提案されている．また，廃
棄 CFRP（使用済み CFRP の他に未使用端材
がある）は運搬等の観点から数 cm サイズのスク
ラップ状で回収されることが想定され，rCF は不
連続繊維状となる．従って，不連続状 rCF の有
効活用方法の検討，特に炭素繊維強化熱可
塑性プラスチック（CFRTP）への再利用が活発
に研究されている．以上を研究背景として，rCF
を CFRTP に使用する際の未着手，未解決な課
題を下記２つ抽出した． 

 
課題１: 表面傷や応力集中源となる樹脂残渣
の影響による rCF の強度低下を完全には防げ
ない． 
課題２: 熱可塑性樹脂-CF 間の界面接着に影
響する含有酸素官能基量の低下が生じる． 
 
本研究では上記，二つの課題を解決する手

段として，rCF への液相表面酸化（エッチング）
処理を発案し，その開発に取り組むことにした
（図２）．具体的には，rCF の強度低下要因とし
て，欠陥の増加や樹脂残渣の影響が想定される中で，rCF 表面を液相で酸化し，表面傷や樹脂残渣を
削ぎ落とすエッチング処理の効果を検討した．  
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，CFRP から分離，回収される rCF を自動車用途の構造材料として CFRTP に再利用

できる状態まで復元する表面処理技術を確立することである．その手段として，樹脂残渣の浄化や表面
傷の鈍化による強度復元効果が期待できる rCF への液相による表面酸化（エッチング）処理技術の開
発に取り組んだ．具体的には下記順で実施した．  
 
（１）CFRPから炭素繊維を回収する手法で主流になっている熱分解法における強度低下のメカ
ニズム解明に取り組んだ． 
（２）強度低下が生じた rCFにエッチング処理を施し，強度復元効果について検討した． 
（３）エッチング処理した rCFを用いた CFRTPが構造材料に資するか検討した．  
 
３．研究の方法 
（１）高強度タイプのポリアクリロニトリル系炭素繊維平織物（vCF）（単繊維引張試験（ISO 11566）
実測値：引張弾性率 289 GPa，引張強度 5.4 GPa）を強化繊維，エポキシ樹脂を母材とした CFRP
（5層，炭素繊維）を樹脂比率 36 wt%で成形した．500 oC，550 oC，575 oC空気中で樹脂を熱分
解させて rCFを回収した．内層（中心３層目）と外層（１，５層目）から回収された繊維を区別
し，単繊維引張試験を実施した．また，vCFに熱処理だけ施した CF（hCF）も作製し，それぞれ
の引張強度を比較して，強度低下の因子について考察した．  
 
（２）CFRPを模擬した，エポキシ樹脂が含浸した炭素繊維（プリプレグ）の硬化物を得た．550 
oC 60min，空気中で樹脂を分解させ，rCFを得た．種々の酸性溶液を準備し，r CFを所定日数間，
浸漬，静置したのちに rCFを回収した（エッチング処理）．未処理（un-rCF），処理した rCF（etch-
rCF）の引張強度測定や表面観察を行って，エッチング効果を検討した．  
 
（３）rCFと母材にポリアミド６（PA6）を採用し，不連続繊維強化 CFRTPを２種の方法で成型
した．一つ目は，二軸混練物を射出成型した CFRTPであり，もう一つは 5mm長に揃えた rCFを
不織布に加工し，PA6フィルムで挟みこんだ後にホットプレスしてプリプレグを作製，その後そ
れらを積層させてホットプレスした CFRTP を成型した．どちらも繊維体積分率を 20 wt%とし

�+%@ACB
WPNTRS'X

��+0 

�=��
E�+
"8�

E�+
#<
V&�7$
V
��)$

���Y�	+

V&��STPQRN
GI6�
W@ACDBX

���

F�./

�!@ACB C?@A

�;2'

C?@A�+
@ACB

9�

�*�)

E�-�,:3
(�

�1�

VMRQUO�)HKLC?@AI��J5>�4�I��

図１ CFRP のリサイクルプロセスと本研究のターゲット 
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図２ 液相エッチング処理のイメージ 



 

 

た．得られた CFRTP の三点曲げ試験を実施
したほか，PA6と rCFの接着力をフラグメン
テーション試験法という手法で界面剪断強
度（IFSS）と臨界繊維長（繊維と樹脂が破壊
することなく，樹脂に負荷された荷重が繊維
に完全に伝達される繊維長）を評価した． 
  
４．研究成果 
（１）rCFの強度低下因子 
 エポキシ母材 CFRPにおいて，樹脂を完全
に熱分解させるには，酸化雰囲気であること
は既知である．一方で，エポキシ樹脂および
CF の空気中での熱重量測定の結果，エポキ
シ樹脂は 400-500 oC で分解が促進する一方
で，CFは 600 oC 以上で著しい熱重量減少が生じるこ
とを明らかにした．すなわち，空気中で熱分解法で
rCF を回収するに際し，500~575 oC 付近での処理が
必要である．一方で，500 oCの温度であっても，完全
に CF表面の酸化分解を抑制することはできず，本研
究において，CFの損傷に時間と温度の因子が大きく
作用することをまずは明らかとした． 
 図３に vCF 各 rCF の引張強度を示す．予め樹脂の
比率が既知（36 wt%）な CFRPから rCFを回収した
が，10分刻みで調査し，樹脂を完全に除去できた時
間が図３で示した時間（min）である．vCFと比較し
て全ての条件において強度低下した．また，内層・外
層の繊維強度低下の度合いが処理温度によって異な
ることも明らかとした．rCFの強度低下要因として，
空気中下で実施したことによる繊維表面の酸化分解
と，樹脂分解時における繊維/樹脂間の相互作用の 2
つの要因を挙げた．内層から回収された rCF は樹脂
で処理時間の大半保護されることになり，表面の酸
化分解が緩和されたため，強度低下は少ない．一方
で，急激な樹脂分解が生じる温度下(575 oC)では，繊
維/樹脂間の相互作用の影響が大きくなり，内側から
回収される CF も強度低下がある程度大きくなるこ
とも明らかとした．なお，vCFのみを 575 ℃20 min熱処理した hCFは，内外層かかわらず 575 

oC で回収された rCF の強度よりも 20%程度高かった．樹脂分解時に繊維/樹脂間の相互作用は，
界面の接着や樹脂が分解時に生じる酸化力を有するガスなどの影響と予想されるが，rCFの強度
低下において樹脂との相互作用を明確化した点は評価されるべき報告である．  
 
（２）rCF へのエッチング処理による強度復元効果 
図４に un-rCFと etch-rCFの引張強度を示した．今回，vCFから，約 25%引張強度が低下した

rCFにエッチング処理を施すことによって，15日間の処理により最大で vCFと比較して 15%の
強度低下まで強度は復元した（un-rCF から 14%の増大）．CFは脆性材料であり，欠陥に敏感で
強度のばらつきが大きい材料である．ワイブル解析を行った結果，特に平均強度よりも弱い領域
の強度が増大する傾向が観察された．レーザー顕微鏡による表面を観察した結果（図５），un-rCF
で観察されるサブミクロンサイズの深さの表面傷が，エッチング処理によってスムースになる
様子も認められた．すなわち，熱分解処理によって生じた大きな欠陥が，エッチング処理によっ
て，鈍化された結果だと考察される．  

 
（３）etch-rCFを強化繊維に用いた CFRTP 

図６に各 rCF で強化した CFRTP の曲げ物性
をまとめた．射出成型で得られる CFRTP に関
し，vCFを用いた場合の曲げ弾性率と強度は，
16.9 GPa, 281 MPaである．エッチング処理の有
無に関わらず rCFを強化繊維に用いた場合，曲
げ物性が高い結果であったが，エッチング処理
の効果は認められなかった．一方で，不織布を
用いた CFRTP に関し，vCF を用いた場合の曲
げ弾性率と強度は，22.3 GPa, 440 MPaであり，
rCF を強化繊維に用いた場合，曲げ物性は遠く

図３ vCFおよび各 rCF の引張強度 

図 4 エッチング rCF の引張強度 

図５ 各 rCF のレーザー顕微鏡像 

図６ 各 rCF 強化 CFRTP の曲げ物性 



 

 

及ばない結果であったが，ただし，エッチン
グ処理の効果は明らかで，un-vCFを用いた
場合と比較して強度は特に 10%高かった． 
不連続繊維強化複合材料の強度に関し
て，ケリー・タイソンモデルによる複合則が
知られる．このモデルでは複合材料中の繊
維が臨界繊維長以下の場合は複合材料の強度に繊維強度は影響せず IFSSが作用する．一方で，
臨界繊維材料以上の場合は，繊維強度に依存する．射出成形品中の繊維長は，繊維の種類に関わ
らず，臨界繊維長以下（150 µm 程度）で CFが存在するため，CFRTPの強度には IFSSが強く影
響すると予想される．実際に射出成形品では，rCF，特に un-rCFの強度が高かったのは複合則か
ら予想される結果と一致するものである．しかし，不織布を用いて成形した CFRTPでは，臨界
繊維長以上で CFが CFRTP中に存在するため，CFRTPの強度に繊維強度が強く依存する．実際
に，vCFを用いた CFRTPの強度が最も高かった結果も複合則から予想される結果と一致するも
のである．rCF を強化繊維に用いた場合，vCF を強化繊維にした場合より CFRTP の強度は低下
するが，etch-rCF の強度復元効果が明確であったのも，複合則から予想される結果と一致した．  

 
本研究を総括する．CFRP 中から熱分解法で rCF を回収するに際して，vCF と比較して損傷，
強度低下は妨げられない．強度の要因は，熱酸化および樹脂との相互作用による CF表面への損
傷に起因することを明らかとした．続いて，熱分解法で生じる繊維表面の損傷をエッチング処理
によって繊維強度の復元を試みた結果，熱分解処理時に 25%低下した rCF の強度を 15%低下ま
で復元することに成功した．さらに強度復元した etch-rCFの再利用を検討した場合，射出成形品
のように，臨界繊維長以下で CFRTP中に rCFが存在する場合，IFSSが CFRTPの強度に強く影
響するため，繊維強度を復元する効果を発現することができなかったが，繊維長を長い状態で存
在させられる不織布を用いて CFRTPを成形した場合には，繊維強度の復元効果を得られること
を明らかとした． 
 

Fiber Treatment time 臨海繊維長 IFSS  
vCF - 576 µm 60.1 MPa 
rCF 0 day 529 µm 84.6 MPa 

15 day 384 µm 67.7 MPa 

表１ 各 rCF の PA6 との臨界繊維長および IFSS 
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