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１．は じ め に

わが国において、舗装発生材を利活用するため

の技術開発は、既に半世紀近くの歴史がある。近

年では、再生混合物の繰り返し利用を支える様々

な経験と知見が蓄積されつつあるものの、再生用

添加剤や再生骨材配合率の適性には未だ不明確

な点もあり、持続可能性を担保するには至ってい

ない。他方、素材供給の観点からは、産地の保全

と開発を背景に良質骨材の確保が容易でない現

状に加え、原油の重質化と白油化技術の進展に伴

い、アスファルトの需給バランスが締まる可能性

も危惧されている。引き続き、再生混合物の品質

と供給を保持するには、現行法による繰り返し利

用と併行し、持続可能な再資源化技術の確立を目

指していかなければならない。

高温高圧水の溶媒特性を活かした水熱分解技

術（以下、水熱分解法）は、現在、オイルサンドビ

チュメンの改質プロセス等にも応用されており1）、 

著者らは亜臨界水を溶媒としたアスファルト抽

出試験（以下、亜臨界水抽出法）の開発過程で、

旧アスファルトの性状が回復する効果（以下、若

返り効果）を確認した 2）。本稿では、水の溶媒特

性を概説したうえで、実用例が多い亜臨界域に

おける実験結果から、旧アスファルトの若返り

技術としての応用の可能性を考察する。

２．水の溶媒特性

水は温度や圧力に関係した分子間相互作用と

運動エネルギーとの兼ね合いから、図－1のよ

うに個体・液体・気体へと状態が変化し、臨界

水を用いた旧アスファルトの
若返り技術
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図－ 1　水の相図（P-T 線図）
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点を超えた高温高圧水は気液界面を持たない超

臨界流体となって、常温の水と全く異なる特性

を発揮する。

高温高圧水の溶媒特性は、極性を表す比誘電

率と加水分解能を表すイオン積を指標に、図－2

の温度変化に伴う挙動から概略理解される。周

知のとおり、常温の水は極性の小さい有機物質

をほとんど溶解せず、いわゆる「水と油の関係」

を示す。ところが、図－2（実線）のように温度

上昇に伴い水の比誘電率は減少し、臨界温度付

近では有機溶媒に匹敵する値となってアスファ

ルトを含む多様な有機物質を溶解する。なお、

反応後の高温高圧水は、温度低下に伴い再び有

機物資に対して貧溶媒化するため、相分離して

容易に回収される。

他方、水のイオン積は同図（破線）のように温

度上昇に伴い緩やかに増大し、亜臨界域では常

温の1000倍程度となって水自体が強酸・強アル

カリの性質を有するため、無触媒で加水分解が

進行する 3）。この特性は、既にプラスチックのケ

ミカルリサイクル等でも応用されており 4）、本研

究では比誘電率が小さく、かつ加水分解能を発

揮する“臨界点近辺の亜臨界水”に着目した。

３．実験概要

水熱分解法による実験手順を図－3、装置の

概要を表－1に示す。反応温度・圧力は、既報

研究から若返り効果が認められた350℃を中心

に340℃と360℃の各飽和水蒸気圧とし、反応時

間が10・15・20分後の各種性状を評価した。

供試体は、一般的なストレートアスファルト

60 -80（以下、ORG）を標準試料として、針入度

が20となるよう回転式薄膜加熱試験で5時間、

加圧劣化試験で29時間促進劣化したアスファル

ト（以下、AGI）を供した。

４．試験結果

（１）工学的性状

亜臨界水反応後の若返りアスファルト（以下、

REJ）の針入度（25℃）、軟化点、伸度（15℃）を 

表－2に示す。REJの凡例は、反応温度に括弧書

きで反応時間を付し、比較試料として同 AGIを
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各反応温度下（340～360℃）で飽和水蒸気圧となる仕込み

量の水（水道水）と試料（50g）を密閉容器（表-1）に投入する。 

一定時間（90分程度）で各反応温度に到達するよう、密閉

容器の側面から電熱ヒーターにより加熱（3.5℃/min）する。 

各反応温度に到達後からを反応時間（10～20分）として保

温し、常温まで放冷後（70～90分）に試料を回収する。 

回収試料の熱劣化を避けるため、過熱水蒸気下（200℃・5

分）で脱水・乾燥し、各種性状試験を実施する。 

図－ 2　水の比誘電率とイオン積

図－ 3　水熱分解法の実験手順

表－ 1　水熱分解装置の概要

 反応槽内容積 1,000ml

 最高使用圧力 19MPa

 最高使用温度 350℃

 容 器 材 質 SUS316

アルミブロックヒーター

小型圧力容器

 ヒ ー タ ー

 適 用 法 規

反応槽 
（密閉容器） 

安全弁 

圧力計 
排圧弁 

水冷管 
設置位置 
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再生用添加剤により針入度を60に調整した再生

アスファルト（以下、Pen 60）、ポリマー改質アス

ファルトII型および III型（以下、Type 2、Type 3） 

の測定値と各規格値を括弧書きで併記した。

REJの針入度には、反応温度の上昇に伴う若返

り効果の向上が見られ、350℃以上では反応時間

が15分でいずれも最大値となった。軟化点に反

応温度・時間による差異は見られず、概ね53℃

前後に低下した一方、伸度には特に反応時間の増

大に伴う若返り効果の向上が見られ、各温度とも

反応時間が20分で90cm以上まで回復した。

以上から、若返り効果が顕著であった反応温

度350℃以上、反応時間15分以上による REJは、

比較試料に対して Pen 60と Type 2の中間的な

工学的性状を有することが認められた。

（２）動的粘弾性状

ダイナミックシアレオメータ試験（以下、

DSR試験）による複素弾性率、位相角、¦G*¦･sin

δおよび ¦G*¦/sinδの各マスターカーブを図－

4、5、6、7に示す。DSR試験では、前述の工学

的性状から若返り効果が認められた360（15）を

代表試料として、試験温度0 ～ 30℃でφ8 mm、

40 ～ 70℃でφ25 mmのパラレルプレートを用

い、角速度を0 .1 ～ 100 rad/sec、ひずみを10 ～

70℃で5%、0℃で2%に設定して評価した。

なお、各マスターカーブは20℃を基準に一つ

の曲線上となるよう、各温度による結果の周波

数を左右にシフトさせることで作図しており、

低周波数域を高温域（およそ40 ～ 70℃）、中間

周波数域を常温域（およそ20 ～ 40℃）、高周波

数域を低温域（およそ0 ～ 20℃）と定義して考

察する。

図－4の複素弾性率は、AGIが全ての温度域

において同一周波数における剛性が他の試料

と比べて大きい。ORGおよび Pen 60は全ての

温度域で剛性がほぼ等しく、高温域で同一周波

表－ 2　工学的性状試験の結果

試　料 針入度
 （1/10mm）

軟化点
 （℃）

伸　度
 （cm）

REJ

340（10） 47 53.7 50

340（15） 47 53.8 72

340（20） 49 53.0 100+

350（10） 45 53.7 47

350（15） 52 53.2 87

350（20） 51 52.6 96

360（10） 51 53.0 89

360（15） 54 53.4 92

360（20） 51 53.0 90

ORG 70 47.9 100 ＋

AGI 22 59.5 6

Pen 60
（再生 60-80）

60
（60-80）

49.5
（44-52）

73
（100+）

Type 2
（改質Ⅱ型）

54
（40 以上）

63.5
（56 以上）

100+
（30 以上）

Type 3
（改質Ⅲ型）

52
（40 以上）

86.5
（70 以上）

100+
（50 以上）
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図－ 4　複素弾性率

図－ 5　位相角
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数における剛性が他の試料の剛性と比べて小

さい。また、Type 2および Type 3は高温域で

ORGと AGIの間の剛性を有しており、常温域お

よび低温域では ORGと概ね差異のない剛性値と

なっている。そのため、Type 2と Type 3は高

温域で ORGより硬く、常温域および低温域では

ORGと同程度の剛性を有するアスファルトとい

える。一方、360（15）は全ての温度域で Type 2、

Type 3と同程度の結果であった。

図－5の位相角は、ORGおよび Pen 60が他

の試料に比べ、全ての温度域において同一周波

数で位相角が大きい。ただし、Pen 60の常温域

付近の位相角は ORGより低く、これは劣化によ

り増加した高分子成分が影響し、弾性的性質を

強めたものと考えられる。AGI、Type 2および

Type 3は全ての温度域において、他の試料より

弾性的性質が強い。なお、Type 2と Type 3の

高温域付近の位相角は AGIより低くなったが、

これは含有する熱可塑性エラストマーにより耐

熱性が向上し、高温域での弾性的性質が保たれ

たことで位相角を低下させたと考えられる。一

方、360（15）は、全ての温度域において概ね Pen 

60と AGIの間の位相角を示しており、REJは

ORGや Pen 60と比較して、弾性的性質の強いア

スファルトであることを確認した。

図－6の ¦G*¦･sinδは、SHRPの結果によると、

¦G*¦･sinδが小さいほど疲労ひび割れ抵抗性が高

いとされており 5）、混合物の疲労ひび割れ抵抗性

には特に低温域が関係することから、図中に低

温域を拡大して示した。ただし、本研究では低

温域を0 ～ 20℃と定義したため、SUPERPAVE

のバインダー仕様で用いられる BBR試験による

低温ひび割れ（-30 ～ 0℃）と異なることに注意

されたい。

AGIは全ての温度域において、同一周波数に

おける ¦G*¦･sinδが高く、疲労ひび割れ抵抗性

が他の試料と比べて低い。これは劣化により増

加した高分子成分が位相角を低下させ、延性が

低下したことで、疲労ひび割れ抵抗性を低下さ

せたものと考えられる。ORGは高温域から常

温域途中まで最も高い疲労ひび割れ抵抗性を有

しており、低温域になるにつれ AGIと同程度と

なった。一方、360（15）は、高温域から常温域

で Type 2、Type 3と同程度の疲労ひび割れ抵

抗性を有し、低温域では ORG、AGIより低く、

Pen 60と同程度である。

図 －7の ¦G*¦/sinδ は、¦G*¦･sinδ と 同 様 に

SHRPの規格に用いられ、混合物の耐流動性と

関連が深く、¦G*¦/sinδが大きいほど耐流動性が

高いとされている 6）。

AGIは、全ての温度領域において同一周波数

における ¦G*¦/sinδが高く、耐流動性が他の試料
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と比べて高い。これは劣化により増加した高分

子成分が位相角を低下させ、結果として AGIの

耐流動性を向上させたと考えられる。ORGおよ

び Pen 60は高温域において耐流動性がほぼ等し

く、同一周波数における耐流動性は、他の試料

と比べて低い。一方、360（15）は高温域で Type 

2および Type 3と同程度の耐流動性を有する結

果となった。

以上から、REJの動的粘弾性状は位相角こ

そ熱可塑性エラストマーを含有する Type 2、

Type 3と高温域で異なるものの、常温域から低

温域において、これらに近似した性状を有して

いる。また、疲労ひび割れ抵抗性の参考となる

¦G*¦･sinδは、常温域で改質アスファルトと同程

度、低温域で ORGおよび AGIより低く、Pen 

60と同程度であり、耐流動性の参考となる ¦G*¦/

sinδは、高温域で ORGより高く、Type 2およ

び Type 3と同程度であり、REJは ORGよりも

高い動的粘弾性状を有することが認められた。

（３）化学的性状

水熱分解法が化学的性状に及ぼす影響に関

して、フーリエ変換赤外分光光度計（FTIR）を

用いた全反射測定法により赤外吸光度を測定し

た。ここでは、酸化劣化に伴う酸素含有官能基

の増加に着目し、劣化に影響しない1600 cm - 1付

近（C=C結合）のピーク高さと、劣化により増加

する1700 cm - 1付近（C=O結合）のピーク高さの

比から、酸化度合いの指標となるカルボニル・

インデックス（以下、CI）を求めて評価した。

図－8に CIお よ び C＝ O結 合 の 量 を 表 す

1700 cm - 1のピーク高さを参考として示す。REJ

の CIは、全ての反応温度・時間で AGIに比べ

大幅に低下し、C=O結合の量も CIと同傾向と

なった。これは、水熱分解法による熱分解と加

水分解の相互作用により、酸化還元反応が生じ

たことで劣化アスファルトの酸化度合いが減少

したものと考えられる。一方、Pen 60の CIは

AGIと大きな差異がなく、再生用添加剤にはア

スファルトの劣化の原因の一つとされる酸化物

を減少させる効果がほとんどないことを示して

いる。これは、再生の都度、酸化物が蓄積する

可能性があるという繰り返し利用における課題

を示唆している。また、Type 2、Type 3は、ポ

リマー剤を加熱混合する製造過程において酸化

劣化が生じ、CIが増加したものと考えられる。

以上から、REJの酸化度合いは ORGと同等

には回復しないものの、Type 2、Type 3と同

程度となった。各反応条件による酸化度合いの

回復効果は、反応温度340℃、350℃で反応時間

20分、反応温度360℃で反応時間10分において

最も効果が認められた。ただし、反応温度340℃

と350℃においては、反応時間20分以降でも CI

が低下する可能性が考えられ、今後の検討課題

である。

５．ま と め

本研究では、亜臨界水域における水の溶媒特

性に着目し、水熱分解法による旧アスファルト

の若返り効果を工学的性状、動的粘弾性状、化

学的性状から評価した。以下に得られた知見を

示す。

・ 反応温度350℃以上、反応時間15分以上の

水熱分解法によって、劣化アスファルトの
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工学的性状が Pen 60と Type 2の中間的な

性状にまで回復することを確認した。

・ 水熱分解法により工学的性状を回復したア

スファルトは、低温域の ¦G*¦･sinδが ORG

よりも低く、Pen 60と同程度まで疲労ひび

割れ抵抗性が回復することを確認した。ま

た、高温域の ¦G*¦/sinδは ORGよりも高く、

Type 2、Type 3と同程度まで回復する効果

が認められ、再生混合物へ利用できる可能

性を示唆した。

・ 水熱分解後のアスファルトは、熱分解と加水

分解の相互作用により、劣化による酸化度合

いが低下することを確認した。このことは、

水熱分解法による若返り技術が再生用添加

剤による再生技術と比べ、繰り返し利用の観

点から優位となる可能性を示唆する。

以上から、旧アスファルトの若返り技術とし

て水熱分解法の応用の可能性が認められた。今

後は、実状を踏まえて再生用添加剤により繰り

返し再生された旧アスファルトに対する若返り

効果を検証するとともに、様々な劣化アスファ

ルトに対して一定の回復性状が得られるよう、

実用性を考慮した装置と方法の改良を検討する

必要がある。
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