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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　マトリクス樹脂組成物（Ｒ）をスリットダイ（Ｄ）から吐出して、走行する一方向の強
化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する塗布工程、及びマトリクス
樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）に含浸させる含浸工程を有するプリプレグの製
造方法であって、
　上記塗布工程において、
　強化繊維シート（Ｉ）を支持する第１の支持ガイド、スリットダイ（Ｄ）、および、強
化繊維シート（Ｉ）を支持する第２の支持ガイドがこの順序で互いに平行に設置され、
　強化繊維シート（Ｉ）の一方の面が、第１及び第２の支持ガイドによって支持され、
　強化繊維シート（Ｉ）の他方の面にスリットダイ（Ｄ）のマトリクス樹脂吐出口を押し
付けてマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布し、
　強化繊維シート（Ｉ）の張力が５００Ｎ／ｍ以上２５００Ｎ／ｍ以下であり、
　第１の支持ガイドと第２の支持ガイドのそれぞれの強化繊維シート（Ｉ）を支持する側
の共通接線で構成される面を基準平面として該基準平面とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の
中心線との距離を押し込み深さｄとし、
　第１の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ１とし、
　第２の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ２としたときに、



(2) JP 6094792 B2 2017.3.15

10

20

30

40

50

　　０≦ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２≦０．１
を満足するプリプレグの製造方法。
【請求項２】
　前記塗布工程の後、且つ含浸工程の前に、強化繊維シート（Ｉ）のマトリクス樹脂組成
物（Ｒ）を塗布した面に強化繊維シート（ＩＩ）を導入する工程を有する請求項１記載の
プリプレグの製造方法。
【請求項３】
　前記強化繊維シート（ＩＩ）導入後、且つ含浸工程の前に、さらに任意の数の繊維シー
トを導入する工程を有する請求項２記載のプリプレグの製造方法。
【請求項４】
　強化繊維シート（Ｉ）を構成する強化繊維が炭素繊維である、請求項１～３のいずれか
一項に記載のプリプレグの製造方法。
【請求項５】
　前記炭素繊維の引張伸度が１．５％以上である、請求項４に記載のプリプレグの製造方
法。
【請求項６】
　前記炭素繊維の引張強度が４．４ＧＰａ以上である、請求項４または５に記載のプリプ
レグの製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
プリプレグの外観に炭素繊維毛羽といった不具合を与えないプリプレグの製造方法を提供
することにある。
【背景技術】
【０００２】
　繊維強化複合材料は、軽量かつ高強度の特性から様々な用途で用いられている。特に長
繊維強化複合材料は、軽量かつ高強度に加え、高剛性の特性を有し、金属材料代替として
飛行機、船舶、鉄道車両、自動車、ゴルフクラブ、テニスラケットなど、スポーツ・レジ
ャー用途から自動車や航空機等の産業用途まで、幅広く用いられている。
【０００３】
　繊維強化複合材料の多くは、性能発現性の高さから、炭素繊維などの強化繊維からなる
繊維基材に未硬化の熱硬化性樹脂を含浸させたプレプレグを積層、硬化する方法により製
造される。
【０００４】
　強度等の物性に優れる繊維強化複合材料を得るためには、その内部に生じるボイド（空
隙）をいかに低減できるかが重要である。プリプレグの繊維基材に熱硬化性樹脂の未含浸
部分があると、その未含浸部分が空隙として成形品である繊維強化複合材料に残り、空隙
が繊維強化複合材料中の欠陥となりその強度が低下する。
【０００５】
　従来、繊維基材に熱硬化性樹脂を良好に含浸させる方法として、熱硬化性樹脂と溶剤を
混合し、これを繊維基材に含浸させた後、溶剤を乾燥除去してプリプレグを得る、いわゆ
るラッカー法やワニス法が用いられていた。
　しかし、この方法では、溶剤を十分に除去できず、プリプレグ中に残存する溶剤が成形
中に気化し、繊維強化複合材料中に空隙が生じるといった問題があった。溶剤を十分に除
去するために乾燥温度を上げると、プリプレグの段階で熱硬化性樹脂が硬化してしまうの
で、この段階で溶剤を十分に除去することは困難であった。
【０００６】
　この問題を解決するために、近年、溶剤を用いず、熱硬化性樹脂のフィルム（樹脂フィ
ルム）を作製し、この樹脂フィルムを例えば連続繊維を一方向に引き揃えた繊維基材の片
面に貼り付け、加熱によりこの樹脂フィルムを溶融させ必要に応じて加圧することで熱硬
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化性樹脂を繊維基材に含浸させてプリプレグを得る、いわゆるホットメルトフィルム法が
提案されている。
【０００７】
しかし、上述したホットメルトフィルム法では、連続繊維を引き揃えた繊維基材の片面に
樹脂フィルムを貼り付け、外側から加圧して熱硬化性樹脂を含浸させるため、繊維基材の
目付けが大きくなると、すなわち繊維基材が厚くなると、片側からでは熱硬化性樹脂を十
分に含浸させることができない。よって、ホットメルトフィルム法では、その含浸原理か
ら、厚みがあり、かつ熱硬化性樹脂が十分に含浸したプリプレグを作製するのは困難であ
った。
【０００８】
　そこで、例えば特開昭６３－１７０４２７号公報では、繊維基材の両面に樹脂フィルム
を貼り付けて熱硬化性樹脂を含浸させる方法が開示されている。
【０００９】
　特開昭６３－１７０４２７号公報に記載のように、繊維基材の両面に樹脂フィルムを貼
り付けて含浸させる方法では、繊維基材中の空気を熱硬化性樹脂と置換させながら、繊維
基材の外に移動させる必要がある。
　しかしながら、繊維基材が樹脂フィルムで挟まれているため、繊維基材中の空気が抜け
にくく、熱硬化性樹脂が十分に含浸されにくかった。その結果、繊維基材中の空気がプリ
プレグ中に残りやすかった。
　プリプレグ中の残存空気はプリプレグを積層・硬化した後の繊維強化複合材料中に空隙
として残りやすい。
【００１０】
　さらに、ホットメルトフィルム法は、樹脂フィルムを別工程で作製する必要がある。加
えて、工程の加工費、樹脂フィルムを担持する離型紙、樹脂フィルムを保護する保護フィ
ルム等の材料費がかかるため、プリプレグの製造コストが高くなりやすかった。
【００１１】
　そこで、例えば連続繊維を一方向に引き揃えた繊維基材に熱硬化性樹脂を塗布し、加熱
によりこの熱硬化性樹脂を溶融させ必要に応じて加圧することで熱硬化性樹脂を繊維基材
に含浸させてプリプレグを得る方法（ダイレクトコート法）が提案されている。
【００１２】
　一方、塗布液をシート状の可撓性支持体に塗布する方法としては、例えばロールコート
法、グラビアコート法、ナイフコート法、ダイコート法、あるいは種々のリバースコート
法等の多種多様なコーティング方法が用いられている。この中でも、ダイコート法は、可
撓性支持体への塗布の直前まで塗布液が空気にさらされることがないため塗布液の変質が
ないこと等の理由により、近年その利用が増加している。
【００１３】
　そこで、例えば特許文献１では、コーターヘッドとも呼ばれる塗布ヘッドを中心として
連続的に搬送される可撓性支持体の上流側および下流側に一定の間隔を置いて配置された
一対の支持ロールに可撓性支持体を連続的に案内して、これらの支持ロールの間に配置さ
れた塗布ヘッドから直接に可撓性支持体表面へ塗布液を押し出すことにより、均一かつ平
滑に、なおかつ薄く塗布する方法が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１４】
【特許文献１】特開平１５－２１１０５１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１５】
　しかしながら、可撓性支持体が強化繊維束を引き揃えた一方向の強化繊維シートである
場合においては特許文献１に記載の張力では強化繊維束の開繊が不十分であるといった問
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題がある。しかし、一方で、張力を高くすると、繊維基材にダメージが加わり、毛羽の発
生等の問題がある。
【００１６】
　本発明は上記の点を鑑みてなされたものであり、本発明の目的は、一方向の強化繊維シ
ートにマトリクス樹脂組成物を塗布する工程を含むプリプレグの製造方法において、プリ
プレグの外観に炭素繊維毛羽といった不具合を与えず、かつ、樹脂の未含浸を生じないプ
リプレグの製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１７】
　本発明は、マトリクス樹脂組成物（Ｒ）をスリットダイ（Ｄ）から吐出して、走行する
一方向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する塗布工程、及び
マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）に含浸させる含浸工程を有するプリ
プレグの製造方法であって、
　上記塗布工程において、
　強化繊維シート（Ｉ）を支持する第１の支持ガイド、スリットダイ（Ｄ）、および、強
化繊維シート（Ｉ）を支持する第２の支持ガイドがこの順序で互いに平行に設置され、
　強化繊維シート（Ｉ）の一方の面が、第１及び第２の支持ガイドによって支持され、
　強化繊維シート（Ｉ）の他方の面にスリットダイ（Ｄ）のマトリクス樹脂吐出口を押し
付けてマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布し、
　強化繊維シート（Ｉ）の張力が５００Ｎ／ｍ以上２５００Ｎ／ｍ以下であり、
　第１の支持ガイドと第２の支持ガイドのそれぞれの強化繊維シート（Ｉ）を支持する側
の共通接線で構成される面を基準平面として該基準平面とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の
中心線との距離を押し込み深さｄとし、
　第１の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ１とし、
　第２の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ２としたときに、
　　０≦ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２≦０．１
を満足するプリプレグの製造方法である。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明によれば、プリプレグの外観に炭素繊維毛羽といった不具合を与えないプリプレ
グの製造方法を提供できる。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】本発明のプリプレグの製造方法の一例を示す模式図である。
【図２】マトリクス樹脂組成物（Ｒ）をスリットダイ（Ｄ）から吐出して、走行する一方
向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する工程の一例を示す模
式図である。
【図３】スリットダイ（Ｄ）の断面の一例を示す模式図である。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
　以下、本発明を詳細に説明する。
　本発明は、マトリクス樹脂組成物（Ｒ）をスリットダイ（Ｄ）から吐出して、走行する
一方向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する塗布工程、及び
マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）に含浸させる含浸工程を有するプリ
プレグの製造方法である。
　本発明のプリプレグの製造方法では、強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（
Ｒ）を塗布する上記の塗布工程において、
　強化繊維シート（Ｉ）を支持する第１の支持ガイド、スリットダイ（Ｄ）、および、強
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化繊維シート（Ｉ）を支持する第２の支持ガイドがこの順序で互いに平行に設置され、
　強化繊維シート（Ｉ）の一方の面が、第１及び第２の支持ガイドによって支持され、
　強化繊維シート（Ｉ）の他方の面にスリットダイ（Ｄ）のマトリクス樹脂吐出口を押し
付けてマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する。
　この工程において、強化繊維シート（Ｉ）の張力が５００Ｎ／ｍ以上２５００Ｎ／ｍ以
下であり、
　第１の支持ガイドと第２の支持ガイドのそれぞれの強化繊維シート（Ｉ）を支持する側
の共通接線で構成される面を基準平面として該基準平面とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の
中心線との距離を押し込み深さｄとし、
　第１の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ１とし、
　第２の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基
準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との距離をＬ２としたときに、
　　０≦ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２≦０．１
を満足する。
【００２１】
［強化繊維シート］
　強化繊維シートは、繊維強化複合材料の使用目的に応じた様々な強化繊維によって構成
される。
　本発明に用いる強化繊維の具体例としては、炭素繊維、黒鉛繊維、アラミド繊維、炭化
ケイ素繊維、アルミナ繊維、ボロン繊維、タングステンカーバイド繊維、ガラス繊維など
が挙げられる。これらは１種を単独で使用してもよいし、２種以上を組み合わせて使用し
てもよい。
【００２２】
　強化繊維としては、上述した中でも比強度、比弾性率に優れる点で、炭素繊維や黒鉛繊
維が好適である。
　炭素繊維や黒鉛繊維としては、用途に応じてあらゆる種類の炭素繊維や黒鉛繊維を用い
ることが可能であるが、引張伸度１．５％以上の高強度炭素繊維が繊維強化複合材料の強
度発現のため適している。中でも、引張強度４．４ＧＰａ以上、引張伸度１．７％以上の
高強度高伸度炭素繊維がより好ましく、さらに引張伸度１．９％以上の高強度高伸度炭素
繊維が最も適している。また、炭素繊維や黒鉛繊維には他の強化繊維を混合して用いても
よい。
【００２３】
　強化繊維シートの形態としては、強化繊維束を引き揃え、または、強化繊維束のトウを
拡幅し、または、化繊維束のトウを拡幅して並べて一方向の強化繊維シートとした形態、
形態、複数枚の一方向の強化繊維のシートを異なる方向に重ねて補助糸でステッチして留
めマルチアキシャルワープニットとした形態などが挙げられる。中でも強度発現の点で、
一方向の強化繊維シートとした形態が好ましい。
【００２４】
　本発明のプリプレグの製造方法は、強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ
）を塗布する工程の後に、強化繊維シート（Ｉ）のマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布し
た面に強化繊維シート（ＩＩ）を導入する工程を有していても良い。
　本発明のプリプレグの製造方法に用いる強化繊維シート（Ｉ）と強化繊維シート（ＩＩ
）は、互いに同じ形態でもよいし、異なる形態の組み合わせでもよいが、同じ形態である
ことが好ましい。
【００２５】
　本発明のプリプレグの製造方法においては、さらにプリプレグにタックや意匠の変化を
付与したい時は繊維シートを導入することが出来る。繊維シートは、連続繊維を一方向に
引き揃えた形態、フィラメントを束ねてトウとした形態、連続繊維を経緯にして織物とし
た形態、トウを一方向に引き揃え横糸補助糸で保持した形態、複数枚の一方向の強化繊維
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のシートを異なる方向に重ねて補助糸でステッチして留めマルチアキシャルワープニット
とした形態、繊維を短繊維とした形態、繊維を不織布とした形態などが挙げられる。繊維
シートは強化繊維シート（Ｉ）または強化繊維シート（ＩＩ）と同じ形態であっても、異
なる形態であってもよい。繊維シートの導入回数に上限はない。
　本発明に用いる、強化繊維シート（Ｉ）、強化繊維シート（ＩＩ）及び繊維シートの目
付けは、繊維強化複合材料の使用目的に応じて自由に設定できる。
【００２６】
　図２に、本発明の中心となる、マトリクス樹脂組成物（Ｒ）をスリットダイ（Ｄ）から
吐出して、走行する一方向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布
する工程を示す。本図においては、一方向強化繊維シート（Ｉ）の一方の面２1ａを所定
間隔隔てた位置で支持する第１の支持ガイド２２および第２の支持ガイド２３と、これら
の支持ガイド２２，２３の間で強化繊維シート（Ｉ）の他方の面２１ｂにスリットダイ（
Ｄ）の吐出口２４ａを押し付けて、マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）
の他方の面２１ｂに塗布するスリットダイ（Ｄ）２４と、マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を
スリットダイ（Ｄ）２４へ供給するための樹脂供給装置２５が示されている。図３にスリ
ットダイ（Ｄ）２４の吐出口の中心線２６の位置を示すためスリットダイ（Ｄ）の断面を
示す。
【００２７】
　第一の支持ガイドと第二の支持ガイドのそれぞれの強化繊維シート（Ｉ）を支持する側
の共通接線で構成される面を基準平面とし、該基準平面とスリットダイ（Ｄ）の吐出口の
中心線との距離を押し込み深さｄとし、第一の支持ガイドと該基準平面との接線とスリッ
トダイ（Ｄ）の吐出口の中心線を該基準平面の法線方向に該基準平面上に投影した線との
距離をＬ１とし、第二の支持ガイドと該基準平面との接線とスリットダイ（Ｄ）の吐出口
の中心線を該基準平面の法線方向に該基準平面に投影した線との距離をＬ２とする。
【００２８】
　距離Ｌ１,Ｌ２と押し込み深さｄは、０≦ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２≦０．１を満たす範囲で
あることが良い。ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２が０より小さいと、マトリクス樹脂（Ｒ）の塗布を
均一とすることが難しくなる。ｄ／Ｌ１＋ｄ／Ｌ２が０．１より大きいと、強化繊維シー
ト（Ｉ）とスリットダイ（Ｄ）の間で摩擦が発生したり、塗布されたマトリクス樹脂（Ｒ
）内に大きなせん断力が発生したりして、強化繊維シート（Ｉ）に毛羽が発生するおそれ
がある。また、押し込み深さｄが０の場合においても、強化繊維シート（Ｉ）の厚みと塗
布されたマトリクス樹脂（Ｒ）の厚みのため、強化繊維シート（Ｉ）はわずかに屈曲する
【００２９】
　本工程において強化繊維シート（Ｉ）の張力は３００Ｎ／ｍ以上２９００Ｎ／ｍ未満で
あるのが良い。
【００３０】
　強化繊維シートの張力は上流側にある第一の支持ガイドのさらに上流側にある擦過開繊
維バー（図示なし）と強化繊維束の摩擦角度を調節することにより調節することが出来る
が、強化繊維シート（Ｉ）の張力が３００Ｎ／ｍよりも小さい場合は、マトリクス樹脂の
塗布により繊維が乱れるおそれがある。また、２９００Ｎ／ｍよりも大きいと、ｄ／Ｌ１
＋ｄ／Ｌ２が大きすぎる場合と同様に、強化繊維シート（Ｉ）に毛羽が発生するおそれが
ある。
【００３１】
［マトリクス樹脂組成物（Ｒ）］
　本発明に用いるマトリクス樹脂組成物（Ｒ）は、熱硬化性樹脂と硬化剤とを含む熱硬化
性樹脂組成物、あるいは熱可塑性樹脂組成物である。
　熱硬化性樹脂組成物の粘度は特に限定されないが、含浸性の観点からは低い方が好まし
く、具体的には３０℃における粘度が１×１００～１×１０５Ｐａ・ｓであることが好ま
しい。
　熱可塑性樹脂組成物の粘度は特に限定されないが、含浸性の観点から、加熱によって熱
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可塑性樹脂が分解することなく、３０℃～３００℃の間で粘度が１×１００～１×１０５

Ｐａ・ｓになることが好ましい。
　なお、マトリクス樹脂組成物は、強化繊維シート（Ｉ）と強化繊維シート（ＩＩ）に挟
み込まれる際、詳しくは後述するが強化繊維シート（Ｉ）に塗布される際、ならびに強化
繊維シートに含浸する際に液状であればよく、加熱により液状になれば、室温では固体の
状態であってもよい。
【００３２】
（熱硬化性樹脂）
　熱硬化性樹脂としては、フェノール樹脂、ユリア樹脂、メラミン樹脂、ビスマレイミド
樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、ビニルエステル樹脂、エポキシエステル樹脂、エポキシ
樹脂、ビスマレイミド・トリアジン樹脂（ＢＴ樹脂）、シアネートエステル樹脂、トリア
ジン樹脂等が挙げられる。中でも、強度、耐熱性、成形性に優れる点で、エポキシ樹脂が
好ましい。
　これら熱硬化性樹脂は、１種単独で使用してもよいし、２種以上の混合物として使用し
てもよい。また、単体では固体の樹脂でも、混合物としたときに液状であれば使用できる
。
【００３３】
　これら熱硬化性樹脂の中でもエポキシ樹脂が好ましい。エポキシ樹脂の中でも、耐熱性
、靱性の点で、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂が特に好ましい。
　エポキシ樹脂は、１種単独で使用してもよいし、２種以上を併用してもよい。
【００３４】
（硬化剤）
　硬化剤としては、アミン、酸無水物（カルボン酸無水物等）、フェノール（ノボラック
樹脂等）、メルカプタン、ルイス酸アミン錯体、オニウム塩、イミダゾールなどが挙げら
れるが、上述した熱硬化性樹脂を硬化させうるものであればどのような構造のものでもよ
い。これらの中でも、アミン型の硬化剤が好ましい。
　これら硬化剤は、１種単独で使用してもよいし、２種以上を併用してもよい。また、単
体では固体の硬化剤でも、樹脂組成物としたときに液状であれば使用できる。
（その他）
　また、作成したプリプレグのタックを調整するために、ラジカル重合性不飽和化合物と
光照射によりラジカルを発生する光重合開始剤を併用することも出来る。
【００３５】
　ラジカル重合性不飽和化合物とは、ラジカル重合性の不飽和結合、すなわち二重結合あ
るいは三重結合を分子内に含む低分子化合物あるいは高分子化合物のことである。
　ラジカル重合性不飽和化合物としては、１種の化合物を単独で用いてもよいし、２種以
上の化合物を混合して用いてもよい。
【００３６】
　さらに、分子内に１つ以上のラジカル重合性不飽和結合を有する化合物、あるいは、ラ
ジカル重合性の不飽和結合とともにエポキシ基、カルボキシル基、水酸基、アルコキシメ
チル基、第１級または第２級アミン、アミド、１，２－ジカルボン酸無水物構造、窒素含
有複素環など、エポキシ樹脂と反応しうる部分構造を有する低分子または高分子化合物を
用いることもできる。
　エポキシ樹脂と反応しうる部分構造を有する低分子または高分子化合物を併用すれば、
本発明のマトリクス樹脂組成物（Ｒ）の最終的な硬化物中において、エポキシ樹脂の重合
体とラジカル重合性不飽和化合物との間に化学結合が形成され、モルフォロジーや物性を
改良できる。
【００３７】
　光重合開始剤としては、比較的低い照射強度の光（例えば紫外線など）によっても硬化
しやすく、短時間の照射で硬化しやすい光重合開始剤が好ましい。光重合開始剤は、１種
単独で使用してもよいし、２種以上を併用してもよい。
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【００３８】
　また、本発明に用いるマトリクス樹脂組成物（Ｒ）には、添加剤として、熱可塑性樹脂
、熱可塑性エラストマーおよびエラストマーからなる群から選ばれた１種以上の樹脂を含
有させることができる。これら添加剤には、硬化後のマトリクス樹脂組成物（熱硬化性樹
脂）の靭性を向上させ、かつ、粘弾性を変化させるだけでなく、硬化前の粘度、貯蔵弾性
率およびチキソトロープ性を適正化する役割がある。
　これら添加剤は、１種単独で使用してもよいし、２種以上を併用してもよい。また、添
加剤は、単体では固体であっても、樹脂組成物としたときに液状であれば使用できる。
　これら添加剤は、熱硬化性樹脂中に溶解して配合されてもよく、微粒子、長繊維、短繊
維、織物、不織布、メッシュ、パルプなどの形状でプリプレグの表層に配置されてもよい
。
【００３９】
［プリプレグの製造］
　本発明では、まず一方向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布
し、必要に応じて強化繊維シート（ＩＩ）を強化繊維シート（Ｉ）のマトリクス樹脂組成
物（Ｒ）を塗布した面に導入し、ついで加圧することによりマトリクス樹脂組成物（Ｒ）
をこれらの強化繊維シートに含浸させてプリプレグを製造する。
【００４０】
　一方向の強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を塗布する方法としては
ダイコート法が好ましい。
　強化繊維シート（Ｉ）にマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を一様に隙間無く塗布することが
好ましい。これは強化繊維シート（Ｉ）上に塗布されたマトリクス樹脂組成物（Ｒ）に隙
間があると、含浸後のプリプレグにおいてマトリクス樹脂組成物（Ｒ）の含有率斑または
欠け部分が生じ、硬化後の複合材料の物性に影響する懸念があるためである。
【００４１】
　マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シートに含浸させる方法としては特に限定され
ず、種々の公知の方法を使用できる。具体的には、強化繊維シート（Ｉ）と強化繊維シー
ト（Ｉ）に塗布されたマトリクス樹脂（Ｒ）と、必要な場合に導入された強化繊維シート
（ＩＩ）を、必要な場合にはマトリクス樹脂組成物を透過しない保護シート（例えば、剥
離紙など）で挟み込み、これを何組かのニップロールに挟み込んで加圧および／または加
熱して含浸させる方法、多数のロールに抱かせて搬送し屈曲を繰り返すことによって含浸
させる方法などが挙げられる。
　マトリクス樹脂組成物（Ｒ）を含浸させる温度は５０～１５０℃が好ましい。また、ニ
ップロールによる加圧によって含浸させる際の線圧は９５０Ｎ／ｍ～２０ｋＮ／ｍが好ま
しい。
【００４２】
　ここで、プリプレグを製造する方法の一例について、図１を用いて具体的に説明する。
　図１に示すプリプレグ製造装置１０は、強化繊維シート（Ｉ）１１ｂにマトリクス樹脂
組成物を付着させる塗布手段１２ａと、強化繊維シート（Ｉ）１１ｂに付着したマトリク
ス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）１１ｂおよび強化繊維シート（ＩＩ）１１ａ
に含浸させる３組の含浸手段１３と、駆動ロール１５と、保護シートを繰り出す繰り出し
手段１４と、得られたプリプレグ１６を巻き取る巻き取り手段１７とを具備して構成され
る。
　塗布手段１２ａは、樹脂組成物を貯蔵するレジンタンク（図示略）と、レジンタンクか
ら供給されたマトリクス樹脂組成物（Ｒ）を強化繊維シート（Ｉ）１１ｂに塗布するスリ
ットダイ（Ｄ）を備える。
　含浸手段１３は、加温可能な１対の含浸ロール１３ａ、１３ｂを備える。
【実施例】
【００４３】
　以下、本発明について実施例を挙げて具体的に説明する。ただし、本発明はこれらに限
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定されるものではない。
【００４４】
［マトリクス樹脂組成物（Ｒ）］
　実施例のマトリクス樹脂組成物（Ｒ）（マトリクス樹脂組成物Ａ）に用いた原料は以下
の通りである。
【００４５】
・エポキシ樹脂１：ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（三菱化学株式会社製、製品名「ｊ
ＥＲ８２８」）
・エポキシ樹脂２：オキサゾリドン環含有エポキシ樹脂（旭化成イーマテリアルズ株式会
社製、製品名「アラルダイトＡＥＲ４１５２」）
・ラジカル重合性不飽和化合物：ビスフェノールＡジグリシジルエーテルアクリル酸付加
物（三菱レイヨン株式会社製、製品名「ＵＫ－６１０５」）
・硬化剤：ジシアンジアミド（三菱化学株式会社製、製品名「ＤＩＣＹ１５」）
・硬化助剤：３－（３，４－ジクロロフェニル）－１，１－ジメチル尿素（保土谷化学工
業株式会社製、製品名「ＤＣＭＵ９９」）
・光重合開始剤：(１－ヒドロキシシクロヘキシル)フェニルメタノン（ＢＡＳＦ社製、製
品名「Ｉｒｕｇａｃｕｒｅ１８４」）
【００４６】
＜光重合開始剤およびエポキシ樹脂硬化剤マスターバッチの調製＞
　表１に示す組成で、ラジカル重合性不飽和化合物、硬化剤、硬化助剤、及び光重合開始
剤を容器に計量し、攪拌・混合した。これを三本ロールミルにてさらに細かく混合して、
光重合開始剤およびエポキシ樹脂硬化剤マスターバッチを得た。
【００４７】
【表１】

【００４８】
＜マトリクス樹脂組成物Ａの調製＞
　溶解釜にエポキシ樹脂１を５０．０質量部とエポキシ樹脂２を４０．０質量部計量し、
溶解釜を１３０℃に加熱し混合した後６０℃程度まで冷却した。引き続き、この溶解釜に
先に調製した光重合開始剤およびエポキシ樹脂硬化剤マスターバッチを１９．０質量部加
え、６０℃で攪拌しマトリクス樹脂組成物Ａを得た。表２にマトリクス樹脂組成物Ａの組
成を示す。
【００４９】
　得られたマトリクス樹脂組成物Ａの粘度を以下の測定条件により測定した。３０℃にお
ける粘度は８．７×１０2Ｐａ・ｓであり、１００℃における粘度は０．５Ｐａ・ｓであ
った。
【００５０】
（測定条件）
・装置：粘弾性測定装置（Ｒｅｏｌｏｇｉｃａ Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ Ａ．Ｂ．社製、
製品名「ＶＡＲ－１００」）
・使用プレート：２５φパラレルプレート
・プレートギャップ：０．５ｍｍ
・測定周波数：１．５９Ｈｚ
・昇温速度：２℃／分
・応力：３００Ｐａ
【００５１】
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【表２】

【００５２】
［実施例１］
　図１に示すプリプレグ製造装置１０を用い、以下のようにしてプリプレグを製造した。
　まず、塗布手段１２のスリットダイ１２ａを６０℃に維持した。押し込み深さｄが２．
５ｍｍ、Ｌ１を１００ｍｍ、Ｌ２を９００ｍｍの位置にスリットダイを設置した。また、
強化繊維シート（Ｉ）、強化繊維シート（ＩＩ）として、間隔なく炭素繊維（三菱レイヨ
ン株式会社製、フィラメント数：６００００本、引張強度：４．９０ＧＰａ、引張弾性率
：２５０ＧＰａ、目付け：３．２ｇ／ｍ）のトウを一方向に引き揃え、シート状とした強
化繊維シートを用いた。強化繊維シートの張力は２０００Ｎ／ｍとした。
　そして、駆動ロール１５により引き取り速度５．０ｍ／分の条件で、強化繊維シート（
Ｉ）１１ｂ、強化繊維シート（ＩＩ）１１ａを引き取り、塗布手段１２により強化繊維シ
ート（Ｉ）１１ｂにマトリクス樹脂組成物Ａを塗布した後、マトリクス樹脂組成物Ａを強
化繊維シート（Ｉ）１１ｂおよび強化繊維シート（ＩＩ）１１ａで挟むと共に、保護シー
ト繰り出し手段１４から剥離紙１４ａ、１４ｂを繰り出して、強化繊維シートを剥離紙１
４ａ、１４ｂでさらに挟み込んだ。
　引き続き、含浸手段１３により含浸ロール１３ａ、１３ｂで、マトリクス樹脂組成物Ａ
を強化繊維シート（Ｉ）および強化繊維シート（ＩＩ）に含浸させ、得られたプリプレグ
１６を巻き取り手段１７にて巻き取った。得られたプリプレグの外観を目視にて確認した
ところ、毛羽は無かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３２．０％であった。
【００５３】
［実施例２］
　押し込み深さｄを０ｍｍとする以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグの外観を目視にて確認したところ、毛羽は無かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３２．４％であった。
【００５４】
［実施例３］
　押し込み深さｄを５ｍｍとする以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグの外観を目視にて確認したところ、毛羽は無かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３３．０％であった。
【００５５】
［実施例４］
　押し込み深さｄを２．５ｍｍとし、強化繊維シート（Ｉ）の張力を５００Ｎ／ｍとする
以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグの外観を目視にて確認したところ、毛羽は無かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３２．４％であった。
【００５６】
［実施例５］
　押し込み深さｄを２．５ｍｍとし、強化繊維シート（Ｉ）の張力を２５００Ｎ／ｍとす
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る以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグの外観を目視にて確認したところ、毛羽は無かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３１．８％であった。
【００５７】
［比較例１］
　押し込み深さｄを１０ｍｍとする以外は実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグの外観を目視にて確認したところ、毛羽が多かった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出されたプリプレグの樹脂含有率は３１．８％であった。
【００５８】
［比較例２］
　押し込み深さｄを２．５ｍｍとし、強化繊維シート（Ｉ）の張力を２５０Ｎ／ｍとする
以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
　得られたプリプレグはマトリクス樹脂組成物が含浸していない炭素繊維（未含浸部）が
多数あった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出された樹脂含有率は３３．０％であった。
【００５９】
［比較例３］
　押し込み深さｄを２．５ｍｍとし、強化繊維シート（Ｉ）の張力を３０００Ｎ／ｍとす
る以外は、実施例１と同様にしてプリプレグを作成した。
得られたプリプレグは毛羽が多数あった。
　得られたプリプレグの目付けから平均炭素繊維目付けを引くことにより得られた樹脂目
付けから算出された樹脂含有率は３３．７％であった。
【００６０】
【表３】

【符号の説明】
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【００６１】
　１０：プリプレグ製造装置
　１１ａ：強化繊維シート（Ｉ）
　１１ｂ：強化繊維シート（ＩＩ）
　１２ａ：マトリクス樹脂塗布手段
　１３：マトリクス樹脂含浸手段
　１３ａ、１３ｂ：含浸ニップロール
　１４：保護シート繰り出し手段
　１４ａ、１４ｂ：保護シート
　１５：駆動ニップロール
　１６：プリプレグ
　１７：プリプレグ巻き取り手段
　２１：強化繊維シート（Ｉ）
　２２：第一の支持ガイド
　２３：第二の支持ガイド
　２４：スリットダイ
　２４a：ダイの吐出口
　２４ｂ：ダイのスリット
　２５：樹脂供給装置
　２６：ダイの吐出口の中心線の位置を示す点

【図１】

【図２】

【図３】
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