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第10回衛生工学シンポジウム
2002.10北海道大学学術交流会館

6-2 廃PEγボトルのケミカルリサイクル技術

田中一穂(舟島機械(梼:))、鈴木健治(丹島機械僻n
ユム2盤
200 0年4丹からの容器包装リサイクル法全面施行に先駆け、 1997年4月より P正Tボト

ルは法に基づく分問収集及び碍商品住が始まっている。 pεTボトルの需聾量は年々増加し、また

消費者のリサイクル意識の向上により Fig.1に見られるようにその回収量も順調に増加しており、

2 0 0 4年度には間収量 23万トン、リサイクル帯も 50%を越えると推定されている1)。

現在、間収された PξTボトルは、そのほとんど

がマテリアルリサイクルと呼ばれる方法にて、衣

服・カーペット用繊維やシートなどに使われており、

飲料用容器としてはまだ使用されていない。持続的

な循環型社会の構築のためには、ボトル toボトルリ

サイクルを含めた、用途に限定のないケミカルリサ

イクルの開発が認まれており、各企業や機関によっ

てPET原料であるモノマーまで戻すケミカルリサ

イクルが盛んに研究されている 2)、 3)0 P E Tのケミ

カルリサイクルについては種々の方法が蝿案されて

いるが、経済性等の課題から工業化段階!こ入った企
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Fil!.l PET nroduction and Collection 1) 

業は数社に醒まっている4)。

こうした背最のもと筆者らは、大手容器メーカーと共同で PETボトルをテレフタル酸とエチレ

ングリコールとして、高効率良つ低コストで回収するケミカルリサイクルプ臼セスの実証試験を行

った。

2.方法

( 1 )基本反応

本方法はヱチレングリコール(以下E

G)中において P巨Tボトルを加アルカ

リ分解し、その後EG分離・異物除去・

中和晶析を行い、テレフタル酸を得るも

のである。基本反応式は Fig.2の通りで

あり、本研究ではアルカりを炭酸ナトリ

ウムとし、中間体としてテレフタル駿ナ

トリウムを得ることとした。

( 2)ベンチスケールテスト

本研究は、当社環境ブ口セス開発セン

毛C-@-COO-CH 2 C吋+…訪
問。ペ2)-COOR十2H20+HO-四 2CH2-佃

lN山山atio

ROOC-@-COOR十 H2S04 功

mOC-@-CO凶十 R2S04

Fi!!".2 Chemical Reaction for PET Bottles Recvcling 

ター(市JI/市高谷新町)に設置した回根 PETボトルケミカルリサイクルパイロット機(15kg/Hr)に

て実施した。原料としては市中回収廃 P忍Tボトル被砕フレークを入手し、テストを実施した。 Fig.3

にブロックフ由一、 Fig.4に設備の外観写真を示す。

{連絡先]苧104‘0051 東京都中央区偶 2-17・15 月島機械株式会社・研究開発部・商品開発グループ
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RE't.~ケミカルリサイクルプロセス

|i 乾燥 1<:コ
よエ
/4みヶ

ZF過洗そJ豆 d 

Fi!!'.3 PET Chemical Recvclin!!' Flow 

Fie-.4 PET Recvcline-Pilot Plant 

( 3 )リサイクルプロセス

本リサイクルプロセスの各工程を、 Fig.3に米すフロ

ーに沿って詳細を示す。

|前処理工混|

間収した PETボトルを、粉砕・洗浄・選別及び乾

燥工躍により約 8mm口の PETフレークとする。

|解霊会工程|

170-1850Cに加熱したEG中に PETフレー

クと等モル比で1. 0-1.2倍の炭畿ナトリウムを

供給し、反応分解を行う。皮応義件は以下の通りであ

る。

温度 圧力 時間
170-1850C 常正 0-40分

医道主調・ |EG国収工程|

解霊会反応により PETをテレフタル酸ナトリウムと EGIこ分解する(Fig.2参照)。テレフタル酸

ナトリウムはEGに不溶であるため、ろ過などの国液分離操作にてEGの一部を分離し次工程へ送

る。分離したEGは精製・回収工程へ送り、回収正 Gは解重合工程にて再使用する。

種主璽
テレフタル酸ナトリウムと残EGの混合ケーキを水に滞解し、テレフタル酸ナトリウム水溶液と

する。

4
 円。



i異物捻去工程・活性炭吸着工程i
ポリプロピレン(pp)やポリエチレン(PE)等のその他樹脂及び未反応 PETは水に溶解しないた

め、スクリーンにて蟻去する。また着色成分などの溶解性不純物は活性炭にて除去する。

|中和・析出工程j

不純物を除去した処理液は pH6-9とアルカりであり、これに硫酸を添加してpHを 1-4と

酸性にすることで、テレフタル駿ナトリウムをテレフタル酸とする(Fig.2Neutralization参照)。

製品テレフタル酸の品質は、この中和析出条件に大きく左布される。今回のテスト条件は以下の

通りである。

温度 圧力使用した酸濃度 中和操作

60-960C 常庄 硫酸 4 N 1段または 2段

陣浄・ろ過工程|・僅璽主塑.I中和塩田収工程|
チレフタル酸は純水にて洗浄後ろ過装霞にてろ過した後、乾燥機!こて水分を除去し、製品テレフタル酸と

する。また洗浄工程から得られるろ液中には中和塩が含まれる。本研究ではポウ硝(Na2S0Jが得られるた
め、回収工程において結晶として図収し製品とした。

立ム謹塁
( 1 )解重合工程

解重合温度 185
0

Cにおける反応時間と解重合液

中オリゴマー讃度を Fig.5に示す。 PET投入開

始からオリゴマーは増加し、その後減少し約 40

分でほぼゼ口となった。これより解霊合条件は、

185
0

C・40分とした。また分解率は平均 99%であ

り、本プロセスにおいて、常庄で高い悶収率が達

成できる事が確認できた。未分解PETについては、

再び解重合槽に投入し分解する。

( 2 )中和・析出工程

中和温度・中和方法の結果を Fig.6，7に示す。

中和温度は 900C以上とし、硫酸を 2段階で加える

ことで、 pHを段階的に下げてテレフタル酸結晶を

晶析させることにより、 40-90μmの結品が得ら

れる事が分かった。

( 3 )リサイクル品を用いた PETボトル製作

本パイロット試験にて得られたテレフタル駿サン

プルの純度は、 99.9%以上となった。また PP， P震

を除く投入PETフレークに対する回収率は、モル

比で 98%以上となった。またこのテレフタル酸を

25%使用し、 PET樹脂を重合してボトルを製作す
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るとともに、FDA及び摩生労働省規格の溶出試

験を行ったところ、 Table.L2に示す様に問題

はなく、ボトルtoボトルリサイクルとして使用

できることが確認できた。

4.経済性評価

今回のテスト結果に基づいて、本ブ口セスの

経済性を試算した。本プロセスでは、麗 PET

ボトルよりテレフタル酸、 EG、ボウ硝(酸と

して硫酸を使用した場合)が製品として得られ

る。設備費・ランニングコスト・人件費及び各

製品販売を考躍し、テレフタル酸の製造コスト

を試算すると、 8000ton/y規模の設備でパージ

ン材とほぼ開等となる。一般にケミカルリサイ

クルは経済性の問題から大量処理が必要と雷

われるにもかかわらず、数万トン規模の廃PET

ボトルの確保は難しい事も推撰される。しかし

ながら、本方法であれば現在稼働中のマテリア

ルリサイクル設備と間程度の規模で採算の取

れる設備となる試算結果が得られた。

5.結歯

PETボトルの加アルカリ分解によるケミカ

ルリサイクルについて、実用化に向けた研究を

行った。本研究により、 PETボトルより純度

99.9%のテレフタル酸をモル比で 98%以上の回

収出来ることが確認された。また、本研究によ

り得たヂータを器に試算すると、パージン材と

ほぼ問等のコストでテレフタル酸を製造でき

ることが分かった。これにより市中回収品から

テレフタル酸を経由し、新規PETボトルを製

造できるケミカルリサイクルのループ (Bt 0 

B)が完成できる可能性を見出した。

今後は本プロセスを採用したリサイクルシ

ステム構築のために、更なる経済性の向上と、

リサイクルテレフタル離を使用した PET樹

脂の幅広い適応及びボトル以外のポリエステ

ル製品リサイクルへの適用も検討してゆくも

のである。
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Table 1 Leacbing test on FDA standard 

evaporation residue 
Percolation leaching condition 

Conc. 
皿g . I Upper 
accoun t/in 2 Li四it

自)
water 121 "c 

<5ppm 
<0.05 0.2 

(。 2hours 包亜里2 mg/in' 

白j)
n'Heptane 65.5・G

<5ppm 
<0.05 0.2 

2hours 恒g/in' 皿g/in'

water 121 "c 
<5ppm <0.05 

0.2 

白〉
2hours 恒E空n' 血冨lin2

(g) n'Heptane 65.5 "c 
<5ppm <0.05 

0.2 
2hours 恒星空n' 皿g/in'

(ij) 
50% ethanol 49 "c 

<5ppm <0.05 0.2 
4hours 恒回空2 皿g/in'

Depend on FDA standard !i 177.1630 

もおk2~esults of Material and leacbinl! test on theJぜins位YofMHW.

Examination Ite皿 Resu1ts 
Material test 
Cd N.D 
Pb N.D 

Leaching test 
Heavy皿etal N.D 
Potassium N.D・0.6ppm
permanganate N.D 
Sb N.D 
Ge 
Evaporation residue <5ppm 
n"Heptane <5ppm 
20% Ethanol <5ppm 
water <5pp皿
4% Acetic acid 

Depend on the notification No.370 of the Ministry of Health and 
Walfare ，Japan 
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