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(57)【要約】
【課題】本発明は高純度かつ、高密度を有する炭素材料
を製造する方法を提供すること。
【解決手段】本発明の炭素材料の製造方法は、無灰炭を
酸化する酸化工程と、前記酸化工程で得られた酸化無灰
炭と、酸化しない無灰炭とを混合して成形する成形工程
と、前記成形工程で得られた成形体を炭素化する炭素化
工程と、を含み、前記酸化工程で得られた前記酸化無灰
炭の酸素増加率は、２．０～１０．０％であり、且つ前
記成形工程での酸化無灰炭の混合割合は、酸化無灰炭と
酸化しない無灰炭の合計１００質量部に対して、６０～
９５質量部であること。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　無灰炭を酸化する酸化工程と、
　前記酸化工程で得られた酸化無灰炭と、酸化しない無灰炭とを混合して成形する成形工
程と、
　前記成形工程で得られた成形体を炭素化する炭素化工程と、を含み、
　前記酸化工程で得られた前記酸化無灰炭の酸素増加率は、２．０～１０．０％であり、
且つ
　前記成形工程での酸化無灰炭の混合割合は、酸化無灰炭と酸化しない無灰炭の合計１０
０質量部に対して、６０～９５質量部であることを特徴とする炭素材料の製造方法。
【請求項２】
　前記酸化が空気酸化である請求項１に記載の炭素材料の製造方法。
【請求項３】
　前記酸化が１５０℃以上、発火点未満の温度でおこなわれるものである請求項１または
２に記載の炭素材料の製造方法。
【請求項４】
　酸化された無灰炭と、酸化しない無灰炭とを混合して成形した成形体を炭素化した炭素
材料であって、
　前記酸化された無灰炭の酸素増加率は、２．０～１０．０％であり、且つ
　前記成形体での前記酸化された無灰炭の割合は、前記酸化された無灰炭と、前記酸化し
ない無灰炭の合計１００質量部に対して、６０～９５質量部であることを特徴とする炭素
材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は炭素材料の製造方法に関し、詳細には構造部材、電気・電子材料、金属還元材
などとして使用される高純度、且つ高密度を有する炭素材料の製造方法、および炭素材料
に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　高密度炭素材料は、耐熱性や化学的安定性に優れ、しかも電気伝導性があるため、構造
部材や電気・電子材料として広く利用されている。また、炭素は高温で多くの金属酸化物
を還元する作用を示すので、チタンなどの精錬における金属還元剤としても使用される。
【０００３】
　高密度炭素材料の製造方法としては、コークスなどのように炭素含有率が高く、溶融す
ることなく炭素化する骨材成分と、コールタールピッチなどのように熱可塑性があり、骨
材同士を結合し、しかも炭素化するバインダー成分を混合、成形し、高温で加熱（炭素化
）処理して炭素化する方法が知られている。この方法はバインダー成分の残存炭率が低い
という問題があるため、一回の炭素化処理では空隙が存在し、炭素材料の密度が小さかっ
た。そのため、炭素化処理後の炭素材料にバインダー成分を含浸させて再度炭素化処理す
ることがおこなわれており、こうした工程を何度も繰り返しながら緻密化しなければなら
なかった。そのため、高密度炭素材料の製造工程が煩雑となり、また製造期間も長くなる
ため、生産性が悪く、高密度炭素材料は高価となっていた。
【０００４】
　そこでバインダーを使用せずに高密度炭素材料を製造する方法として、自己焼結性を有
する炭素原料を用いた高密度炭素材料が提案されている。自己焼結性とは、バインダー成
分を添加しなくても、成形が可能で、それを加熱処理することによって、その形状を保っ
たまま炭素化するような性質である。
【０００５】
　自己焼結性を有する炭素原料の代表的な例として、メソカーボンマイクロビーズが知ら
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れている。
【０００６】
　近年、各種用途における品質向上の観点から、炭素材料には炭素以外の不純物（いわゆ
る灰分）が少ないことが求められているが、従来の炭素原料は不純物含有量が多いため、
高純度炭素材料を提供することが難しかった。
【０００７】
　不純物含有量の少ない炭素原料として、実質的に灰分を含まない無灰炭を利用すること
が検討されている（例えば特許文献１）。もっとも無灰炭は熱流動性が高く、原料石炭の
品位に関わらず２００～３００℃で溶融する性質を有する。また４００℃前後に加熱する
と膨張する性質を有する。そのため無灰炭で成形した成形体を炭素化すると、高温加熱に
よって激しく発泡して膨張するため、炭素材料にはヒビ割れや欠けが生じたり、粉体化し
て成形体の形状を保持することができなかったり、また多孔質化して炭素材料の密度が低
くなるという問題があった。
【０００８】
　このような問題に対して本発明者らは無灰炭の改質技術を提案している（特許文献２）
。この技術では無灰炭を加熱して揮発分を所定の範囲に調整することで自己焼結性を高め
、炭素化処理しても膨張することなく、またヒビ割れや欠け、粉化がなく、成形時の形状
を保持した高純度炭素材料の提供を可能としている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００９】
【特許文献１】特開２００１－２６７９１号公報
【特許文献２】特開２００９－１４４１３０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　上記特許文献２に記載された技術によって無灰炭を自己焼結性を有する炭素原料として
使用することが可能となり、炭素材料の高純度化を達成できたが、密度については改善余
地があった。すなわち、揮発分を低減させた無灰炭を使用した場合、炭素化（高温加熱）
した際に水分等が蒸散して生じる炭化収縮に対する変形性が低く、そのため炭素材料には
空隙が形成され、密度が低いという問題があった。
【００１１】
　本発明は上記のような事情に着目してなされたものであって、その目的は、高純度かつ
、高密度を有する炭素材料を製造する方法、および高純度、且つ高密度を有する炭素材料
を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　上記課題を解決し得た本発明に係る炭素材料の製造方法は、無灰炭を酸化する酸化工程
と、前記酸化工程で得られた酸化無灰炭と、酸化しない無灰炭とを混合して成形する成形
工程と、前記成形工程で得られた成形体を炭素化する炭素化工程と、を含み、前記酸化工
程で得られた前記酸化無灰炭の酸素増加率は、２．０～１０．０％であり、且つ前記成形
工程での酸化無灰炭の混合割合は、酸化無灰炭と酸化しない無灰炭の合計１００質量部に
対して、６０～９５質量部であることに要旨を有する。
【００１３】
　本発明では、前記酸化が空気酸化であることや、前記酸化が１５０℃以上、発火点未満
の温度でおこなわれることも好ましい実施態様である。
【００１４】
　また本発明には、酸化された無灰炭（酸化無灰炭）と、酸化しない無灰炭とを混合して
成形した成形体を炭素化した炭素材料であって、前記酸化無灰炭の酸素増加率は、２．０
～１０．０％であり、且つ前記成形体での前記酸化無灰炭の割合は、前記酸化無灰炭と、
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前記酸化しない無灰炭の合計１００質量部に対して、６０～９５質量部であることに要旨
を有する炭素材料も含まれる。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明の製造方法によれば、高純度かつ、高密度を有する炭素材料を安価に製造できる
。特に無灰炭に酸化処理を施して得られる酸化無灰炭を所定の条件で配合した炭素原料を
用いることで、高純度かつ、高密度を有する炭素材料を提供できる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】図１は、無灰炭の製造工程の一例を説明するフローチャートである。
【図２】図２は、本発明に係る炭素材料の製造工程の一例を説明するフローチャートであ
る。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　本発明者らは無灰炭を炭素原料に使用して高純度かつ高密度な炭素材料を提供すべく鋭
意研究を重ねた。まず、高純度化という観点からは無灰炭を炭素原料とすることが望まし
いが、上記したように無灰炭は軟化溶融性や膨張性が高いため、無灰炭だけでは高純度で
高密度な炭素材料を製造することはできない。また上記特許文献２のように無灰炭の揮発
分を調整した場合、軟化溶融性や膨張性は改善されるものの、炭素化処理時に空隙ができ
てしまい十分な高密度化を達成できないという問題が生じる。
【００１８】
　そこで本発明者らは無灰炭の軟化溶融性と膨張性を低減しつつ、炭素化処理時の空隙を
抑制し、炭素材料の高密度化を達成できる炭素原料について検討した。
【００１９】
　その結果、無灰炭に酸化処理を施して得られる酸化無灰炭を主成分（骨材成分）とし、
更にバインダー成分として酸化処理していない無灰炭（酸化しない無灰炭）を配合した混
合炭素原料を用いることが有効であることを見出した。すなわち、無灰炭を酸化すること
で軟化溶融性と膨張性を改善できることがわかった。もっとも酸化無灰炭は自己焼結性に
劣るため、酸化無灰炭のみで形成した成形体は非常に脆く、炭素化するとヒビ割れが進展
して一部が崩壊して粉化してしまうという問題があった。
【００２０】
　そこで酸化無灰炭粒子同士の結合を向上させるためのバインダーとなる添加材について
検討した。従来からバインダーとして用いられていたピッチなどの添加材を配合した場合
は、上記ヒビ割れや粉化といった問題は改善されるものの、炭化収縮率が酸化無灰炭より
も高く、また残存炭素率が低いため、炭素材料には空隙が残存し、またバインダー成分由
来の灰分が混入して純度が低下するという問題があった。
【００２１】
　本発明者らが更に添加材について検討した結果、酸化しない無灰炭、すなわち、酸化処
理等の改質処理が施されていない製造ままの無灰炭（以下、「無改質無灰炭」ということ
がある）をバインダー成分として配合した場合、無改質無灰炭が軟化溶融して酸化無灰炭
粒子を結合するバインダーとして機能し、上記ヒビ割れや粉化といった問題が改善され、
成形体の形状を保持できることがわかった。特に無改質無灰炭の炭化収縮率は酸化無灰炭
とほぼ同じであるため、炭化収縮による空隙の形成が抑制されて高密度化できる。
【００２２】
　以上の知見に基づき、炭素原料として酸化無灰炭を主成分とし、無改質無灰炭をバイン
ダー成分として配合した混合原料炭を用いることで、高純度で高密度な炭素材料を提供で
きることを見出し、本発明に至った。
【００２３】
　以下、本発明に係る炭素材料の製造方法について、図１、図２に示す工程図に基づいて
説明する。
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【００２４】
　まず、本発明の炭素材料の原料となる炭素原料について説明する。本発明では炭素原料
として、無灰炭に酸化処理を施して得られる酸化無灰炭と、酸化しない無灰炭（無改質無
灰炭）を配合した混合炭素原料を用いる。無灰炭とは石炭を８１５℃で加熱して灰化した
ときの残留無機物（ケイ酸、アルミナ、酸化鉄、石灰、マグネシア、アルカリ金属など）
の灰分の濃度が極めて少ないものをいう。具体的には灰分濃度が５０００ｐｐｍ以下（質
量基準）であり、好ましくは２０００ｐｐｍ以下であるものを無灰炭という。また無灰炭
は、水分は皆無であり、原料石炭よりも高い熱流動性を示す。
【００２５】
　本発明ではこのような性質を有する既存の無灰炭を使用でき、その製造方法も特に限定
されず、各種公知の製造方法を採用できる。例えば無灰炭は下記Ｓ１～Ｓ３の工程（図１
参照）を経て製造できるが、下記無灰炭の製造工程（Ｓ１～Ｓ３）は適宜変更することが
でき、必要に応じて各種処理工程を付加してもよい。
【００２６】
　例えば無灰炭を製造するにあたり、前記各工程に悪影響を与えない範囲において、前記
各工程の間あるいは前後に、例えば、原料石炭を粉砕する石炭粉砕工程や、ごみ等の不要
物を除去する除去工程や、得られた無灰炭を乾燥させる乾燥工程等、他の工程を含めても
よい。
【００２７】
　＜スラリー加熱工程：Ｓ１＞
　スラリー加熱工程（Ｓ１）は、石炭と芳香族溶剤とを混合してスラリーを調製し、加熱
処理して石炭成分を芳香族溶剤に抽出する処理である。
　原料となる石炭（以下、「原料石炭」ともいう）の種類は特に限定されない。経済性の
観点からは、瀝青炭等の高品位炭を使用するよりも、軟化溶融性をほとんど持たない非微
粘炭や、一般炭、低品位炭である褐炭、亜炭、亜瀝青炭等の劣質炭を使用することが好ま
しい。
【００２８】
　芳香族溶剤としては、石炭を溶解する性質を有するものであれば特に限定されない。こ
のような性質を有する芳香族溶剤としては、ベンゼン、トルエン、キシレン等の単環芳香
族化合物や、ナフタレン、メチルナフタレン、ジメチルナフタレン、トリメチルナフタレ
ン等の２環芳香族化合物等が例示される。また２環芳香族化合物には、その他脂肪族側鎖
を有するナフタレン類、また、これにビフェニルや長鎖脂肪族側鎖を有するアルキルベン
ゼンが含まれる。本発明では非水素供与性溶剤である２環芳香族化合物が好ましい。
【００２９】
　非水素供与性溶剤とは、主に石炭の炭素化生成物から精製した、２環芳香族を主とする
溶剤である石炭誘導体である。非水素供与性溶剤が好ましい理由は、非水素供与性溶剤が
加熱状態でも安定しており、石炭との親和性に優れているため、溶剤に抽出される石炭成
分の割合（以下、「抽出率」ともいう）が高く、また、蒸留等の方法で容易に回収可能な
溶剤であり、更に回収した溶剤を循環使用できるからである。
【００３０】
　なお、芳香族溶剤の沸点が低すぎると、加熱抽出の際、または後述する分離工程（Ｓ２
）での必要圧力が高くなり、また芳香族溶剤を回収する工程で揮発による損失が増大し、
芳香族溶剤の回収率が低下する。さらに、加熱抽出での抽出率も低下する。一方、芳香族
溶剤の沸点が高すぎると、分離工程（Ｓ２）での液体成分、または、固体成分からの芳香
族溶剤の分離が困難となり、溶剤の回収率が低下する。芳香族溶剤の沸点は１８０～３３
０℃のものが好ましい。
【００３１】
　芳香族溶剤に対する石炭濃度は、特に限定されない。原料石炭の種類にもよるが、芳香
族溶剤に対する石炭濃度が低いと、芳香族溶剤の量に対し、芳香族溶剤に抽出する石炭成
分の割合が少なくなり、経済的ではない。一方、石炭濃度は高いほど好ましいが、高くな
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りすぎると、スラリーの粘度が高くなり、スラリーの移動や分離工程（Ｓ２）での液体成
分と固体成分との分離が困難となりやすい。石炭濃度は、乾燥炭基準で１０～５０質量％
の範囲が好ましく、２０～３５質量％の範囲がより好ましい。
【００３２】
　スラリーの加熱処理（加熱抽出）温度が低すぎると、石炭を構成する分子間の結合を十
分に弱めることができず、原料石炭として劣質炭を使用した場合、後述する無灰炭取得工
程（Ｓ３）で取得される無灰炭の再固化温度を高めることができない。一方、加熱処理温
度が高すぎると、石炭の熱分解反応が非常に活発になり、生成した熱分解ラジカルの再結
合が起こるため、抽出率が低下する。スラリー加熱温度は、好ましくは３５０℃以上、よ
り好ましくは３８０℃以上、好ましくは４２０℃以下である。
【００３３】
　加熱時間（抽出時間）は、特に限定されないが、抽出時間が長くなると熱分解反応が進
行しすぎて、ラジカル重合反応が進み、抽出率が低下する。例えば上記加熱温度であれば
、好ましくは１２０分以下、より好ましくは６０分以下、更に好ましくは３０分以下であ
って、好ましくは０分超、好ましくは１０分以上である。
【００３４】
　加熱抽出した後、熱分解反応を抑制するために３７０℃以下に冷却することが好ましい
。また冷却する際の温度の下限は、３００℃以上が好ましい。３００℃未満まで冷却する
と、芳香族溶剤の溶解力が低下して、一旦抽出された石炭成分の再析出が起き、無灰炭の
収率が低下する。
【００３５】
　加熱抽出は、非酸化性雰囲気でおこなうことが好ましい。具体的には、窒素などの不活
性ガスの存在下でおこなうことが好ましい。加熱抽出の際、酸素に接触すると、発火する
恐れがあるため危険であり、また、水素を用いた場合には、コストが高くなるためである
。
【００３６】
　加熱抽出での圧力は、加熱抽出の際の温度や用いる芳香族溶剤の蒸気圧にもよるが、圧
力が芳香族溶剤の蒸気圧より低い場合には、芳香族溶剤が揮発して液相に閉じ込められず
、抽出できない。一方、圧力が高すぎると、機器のコスト、運転コストが高くなり、経済
的ではない。好ましい圧力は概ね１．０～２．０ＭＰａである。
【００３７】
　＜分離工程（Ｓ２）＞
　分離工程（Ｓ２）は、スラリー加熱工程（Ｓ１）で加熱処理されたスラリーを、液体成
分と固体成分とに分離する工程である。液体成分とは、芳香族溶剤に抽出された石炭成分
を含む溶液である。固体成分とは、芳香族溶剤に不溶な灰分と不溶石炭を含むスラリーで
ある。
【００３８】
　分離工程（Ｓ２）でスラリーを液体成分と固体成分とに分離する方法としては、特に限
定されず、濾過法、遠心分離法、重力沈降法など公知の分離方法を採用できる。本発明で
は流体の連続操作が可能であり、低コストで大量の処理にも適している重力沈降法を用い
ることが好ましい。重力沈降法による場合、重力沈降槽の上部からは、芳香族溶剤に抽出
された石炭成分を含む溶液である液体成分（以下、「上澄み液」ともいう）を、重力沈降
槽の下部からは溶剤に不溶な灰分と石炭を含むスラリーである固体成分(以下、「固形分
濃縮液」ともいう)を得ることができる。
【００３９】
　そして、以下に説明するように、この上澄み液および固形分濃縮液から蒸留法等を用い
て芳香族溶剤を分離・回収し、上澄み液からは灰分濃度が極めて低い無灰炭を得ることが
できる（無灰炭取得工程（Ｓ３））。
【００４０】
　＜無灰炭取得工程（Ｓ３）＞
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　無灰炭取得工程（Ｓ３）は、上澄み液から芳香族溶剤を分離して灰分濃度の極めて低い
無灰炭を取得する工程である。
【００４１】
　上澄み液から芳香族溶剤を分離する方法は特に限定されず、一般的な蒸留法や蒸発法（
スプレードライ法等）等を用いることができる。また分離して回収された芳香族溶剤は繰
り返し使用することができる。芳香族溶剤の分離・回収により、上澄み液からは、無灰炭
を得ることができる。
【００４２】
　＜その他の工程＞
　必要に応じて、固形分濃縮液から芳香族溶剤を分離して灰分が濃縮された副生炭を製造
してもよい（副生炭取得工程）。固形分濃縮液から芳香族溶剤を分離する方法は、前記し
た液体成分から無灰炭を取得する無灰炭取得工程（Ｓ３）と同様に、一般的な蒸留法や蒸
発法を用いることができる。
【００４３】
　以下、本発明の炭素材料の製造方法を図２に基づいて説明する。炭素材料を製造するに
あたり、各工程に悪影響を与えない範囲において、各工程の間あるいは前後に、例えば、
各種原料などを粉砕する粉砕工程や、ごみ等の不要物を除去する除去工程や、得られた炭
素材料に各種処理を施す工程等、他の工程を含めてもよい。
【００４４】
　＜酸化工程：Ｃ１＞
　酸化工程（Ｃ１）は、無灰炭を酸化する工程であって、酸化無灰炭が得られる。なお、
後記するように本発明では無改質無灰炭と、酸化工程で得られた酸化無灰炭とを混合して
炭素原料（以下、「混合炭素原料」ということがある）としている。そのため、準備した
無灰炭の一部を酸化工程（Ｃ１）で酸化して酸化無灰炭を製造し、残りの無改質無灰炭を
使用して酸化無灰炭と混合してもよい。
【００４５】
　無灰炭を酸化処理することで、後記する溶融や膨張を抑制でき、炭素材料の高密度化に
寄与する。このような効果を得るためには、ＪＩＳ　Ｍ　８８１３（酸素含有率の算出方
法）に基づいて酸化処理前後の無灰炭の酸素含有率を測定し、酸化無灰炭の酸素増加率（
酸化無灰炭の酸素含有率－酸化前の無灰炭の酸素含有率）を２．０％以上、１０．０％以
下の範囲内にする必要がある。
【００４６】
　酸化無灰炭の酸素増加率が２．０％を下回ると無灰炭が十分に改質されていないため、
炭素化時に溶融や膨張が生じ、形状が変形したり、炭素材料が多孔質体となり、密度が低
くなる。一方、酸化無灰炭の酸素増加率が１０．０％を超えると炭素化した際の炭化収縮
率が低下して酸化無灰炭と無改質無灰炭との炭化収縮率差が生じて、空隙が形成されて所
望の高密度を達成できない。酸化無灰炭の酸素増加率は好ましくは４．０％以上、より好
ましくは６．０％以上であって、好ましくは９．０％以下、より好ましくは８．５％以下
である。
【００４７】
　無灰炭の酸化方法は特に制限されず、無灰炭の酸素増加率が所定の範囲となるように酸
化すればよい。酸化方法として例えば酸素、オゾン、二酸化窒素、空気など酸化性雰囲気
による酸化、好ましくは空気中の酸素を酸化剤とする空気酸化である。またコストの観点
からは大気雰囲気による酸化がより好ましい。
【００４８】
　酸化温度（酸化時に保持する温度）は、所望の酸素増加率が得られるように適宜調整す
ればよい。酸化温度が低いと無灰炭の酸化不足となり、上記改質効果が十分に発揮されな
いことがある。また酸化温度が低いと所望の酸素増加率の達成に要する時間が長くなり、
生産性が悪化する。一方、酸化温度が高くなりすぎると酸化速度が速くなりすぎて、無灰
炭の酸化度を制御することが難しくなる。酸化温度は好ましくは１５０℃以上、より好ま
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しくは２００℃以上であって、好ましくは無灰炭の発火点未満、より好ましくは３５０℃
以下である。
【００４９】
　酸化時間（所定の温度での保持時間）は、所望の酸素増加率が得られるように適宜調整
すればよい。酸化時間が短いと無灰炭の酸化不足となることがある。一方、酸化時間が長
いと無灰炭が過剰に酸化されてしまって、上記したように空隙が生じて密度が低下する原
因となることがある。例えば上記温度範囲における好ましい酸化時間は０．５時間以上、
より好ましくは１時間以上であって、好ましくは６時間以下、より好ましくは３時間以下
である。酸化後は室温まで放冷すればよい。
【００５０】
　なお、酸化する無灰炭の粒径（円相当直径、以下、粒径について同じ）は特に限定され
ない。無灰炭の粒径が大きすぎると無灰炭内部が十分に酸化されず、炭素化した際に溶融
等が生じるおそれがある。一方、無灰炭の粒径が小さすぎると取扱い性が悪化する。無灰
炭の平均粒径は好ましくは３ｍｍ以下、より好ましくは１ｍｍ以下であって、好ましくは
０．２ｍｍ以上、より好ましくは０．３ｍｍ以上である。また最大粒径も酸化促進の観点
から、好ましくは３ｍｍ以下、より好ましくは１ｍｍ以下、更に好ましくは０．５ｍｍ以
下である。
【００５１】
　次に上記酸化工程で得られた無灰炭と、無改質無灰炭（すなわち、酸化しない無灰炭）
とを混合し、所望の形状に成形して成形体を得る。以下では、無灰炭の混合（炭素原料混
合工程：Ｃ２）と、成形（成形工程：Ｃ３）を夫々分けて説明するが、連続する一つの工
程とみなしておこなうこともできる。
【００５２】
　＜炭素原料混合工程：Ｃ２＞
　炭素原料混合工程は、酸化工程（Ｃ１）で得られた酸化無灰炭と、無改質無灰炭とを混
合して炭素原料（混合炭素原料）を取得する工程である。上記したように酸化無灰炭と無
改質無灰炭とを配合することで、炭素化時の溶融や膨張が抑制されると共に炭素材料に空
隙が形成されることを抑制できるため、炭素材料の高密度化に寄与する。
【００５３】
　このような効果を得るためは混合炭素原料における酸化無灰炭の割合を、酸化無灰炭と
無改質無灰炭の合計１００質量部に対して、６０～９５質量部とする必要がある。酸化無
灰炭の混合割合が高くなって無改質無灰炭の割合が低くなると、無改質無灰炭のバインダ
ー効果が十分に発揮されないため、脆くなり、炭素化した際にヒビ割れ等が進展して一部
が崩れて粉化してしまい形状保持性に劣る。一方、無改質無灰炭の混合比率が高くなって
酸化無灰炭の混合割合が低くなると、炭素化した際に無改質無灰炭の膨張によって、所望
の形状の炭素材料が得られなくなる。酸化無灰炭の混合割合は好ましくは８０～９０質量
部である。
【００５４】
　なお、酸化無灰炭と混合する無改質無灰炭の平均粒径は特に限定されないが、平均粒径
が大きすぎると成形体中での混合状態に不均一が生じて効果が十分に発揮されないことが
ある。一方、平均粒径が小さすぎると取扱い性が悪化することがある。無改質無灰炭の平
均粒径は好ましくは１．０ｍｍ以下、より好ましくは０．５ｍｍ以下であって、好ましく
は０．１ｍｍ以上、より好ましくは０．２ｍｍ以上である。また無改質無灰炭の最大粒径
は、大きくなりすぎると成形体中での混合状態に不均一が生じることがあるため、好まし
くは１．０ｍｍ以下、より好ましくは０．５ｍｍ以下である。
【００５５】
　また酸化無灰炭の平均粒径よりも無改質無灰炭の平均粒径を小さくすると、本発明の上
記効果がより向上するため望ましい。
【００５６】
　酸化無灰炭と無改質無灰炭との混合方法は、特に限定されず、均一な混合が得られる公
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知の方法を採用すればよく、例えばミキサー、ニーダー、単軸の混合機、二軸の混合機な
どを用いることができる。
【００５７】
　＜成形工程：Ｃ３＞
　成形工程は、炭素原料混合工程（Ｃ２）で得られた混合炭素原料を所望の形状に成形し
て成形体を得る工程である。成形体とするための方法は特に限定されるものではなく、例
えば、平ロールによるダブルロール（双ロール）型成形機や、アーモンド型ポケットを有
するダブルロール型成形機を用いる方法の他、単軸プレスやローラータイプの成形機、押
し出し成形機を用いる方法、金型によるプレス成形等、いずれの方法も採用できる。
【００５８】
　混合炭素原料の成形は、室温前後で行なう冷間成形でもよいが、加熱しておこなう熱間
成形が好ましい。酸化無灰炭と無改質無灰炭との混合炭素原料を用いて高温下で加圧成形
すると、無改質炭が塑性変形して酸化無灰炭粒子間の空隙を充填し、より一層緻密化した
成形体を得ることができる。そのため該緻密化した成形体を炭素化することで、より密度
の高い炭素材料を得ることができる。一方、成形温度が高くなりすぎると無改質無灰炭が
軟化膨張して高密度化を達成できないことがある。熱間成形温度（金型温度）は好ましく
は１００℃以上、より好ましくは２００℃以上であって、好ましくは４５０℃以下、より
好ましくは３００℃以下である。成形圧力は特に限定されず、公知の条件を採用すればよ
い。例えば成形圧力は０．５～３トン／ｃｍ２程度である。
【００５９】
　＜炭素化工程：Ｃ４＞
　炭素化工程は、成形工程で得られた成形体を炭素化して炭素材料を取得する工程である
。
【００６０】
　成形体の炭素化は、非酸化性雰囲気下で加熱することによって行なう。具体的には、成
形体を電気炉など任意の加熱装置へ装入し、内部を非酸化性ガスで置換した後、該装置内
へ非酸化性ガスを吹き込みながら加熱する。加熱によって無改質無灰炭は軟化・溶融・再
固化され、酸化無灰炭と共に炭化される。
【００６１】
　加熱条件は製品の要求特性により適宜設定すればよく、特に制限されないが、好ましく
は５００℃以上、より好ましくは７００℃以上の温度で０．５～１０時間程度加熱するこ
とによって行なう。加熱温度までの昇温速度は特に限定されず、通常は０．０１℃～１℃
／分程度の速度で昇温すればよい。加熱温度の上限は特に限定されず、設備などに応じて
適宜決定すればよく、例えば好ましくは３０００℃以下、より好ましくは２６００℃以下
でもよい。
【００６２】
　炭素化雰囲気は、石炭の酸化による劣化を防止するため、非酸化性ガス雰囲気とするこ
とが望ましい。非酸化性ガスの種類は、炭素材料の酸化を抑えた状態で炭素化を進めるた
め、酸化性ガスを含まない限り格別の制限はないが、不活性ガスが好ましく、より好まし
くは窒素ガスである。
【００６３】
　このようにして得られた炭素材料は従来公知の炭素材料よりも高純度、且つ高密度であ
る。具体的には灰分含有率が好ましくは５０００ｐｐｍ以下、より好ましくは３０００ｐ
ｐｍ以下の高純度であり、密度は好ましくは１．５０ｇ／ｍｌ以上、より好ましくは１．
６０ｇ／ｍｌ以上、更に好ましくは１．７０ｇ／ｍｌ以上の高密度である。また本発明の
炭素材料にはヒビや割れがなく、また膨張、変形、粉化することなく炭素化する前の成形
体の形状を保持している。
【００６４】
　上記所定の酸素増加率（２．０～１０．０％の範囲内）に酸化された酸化無灰炭と、酸
化しない無灰炭とを上記所定の比率（酸化無灰炭と酸化しない無灰炭の合計１００質量部
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に対して、酸化無灰炭６０～９５質量部）で混合・成形された成形体を炭素化した本発明
の炭素材料は、従来の炭素材料と比べて高純度、且つ高密度である。
【実施例】
【００６５】
　以下、実施例を挙げて本発明をより具体的に説明するが、本発明はもとより下記実施例
によって制限を受けるものではなく、前・後記の趣旨に適合し得る範囲で適当に変更を加
えて実施することも勿論可能であり、それらはいずれも本発明の技術的範囲に包含される
。
【００６６】
　（無灰炭の製造）
　（スラリー加熱工程：Ｓ１）
　原料石炭（瀝青炭）５ｋｇに対し、４倍量（２０ｋｇ）の芳香族溶剤（１－メチルナフ
タレン（新日鉄化学社製））を混合してスラリーを調製した。このスラリーを１．２ＭＰ
ａの窒素で加圧して、内容積３０リットルのオートクレーブ中３７０℃、１時間の条件で
加熱処理（加熱抽出）した。
【００６７】
　（分離工程：Ｓ２）
　得られたスラリーを同一温度、圧力を維持した重力沈降槽内で上澄み液と固形分濃縮液
とに分離した。
【００６８】
　（無灰炭取得工程：Ｓ３）
　得られた上澄み液を更に濾過（目開き１μｍのステンレスメッシュフィルター）して無
灰炭溶液を得た。無灰炭溶液から蒸留法で芳香族溶剤を分離・回収して、無灰炭（炭素原
料Ａ１）を製造した。
【００６９】
　（灰分濃度の測定）
　この無灰炭（炭素原料Ａ１）について、ＪＩＳ　Ｍ　８８１２に定められた方法で灰分
濃度を測定した。その結果、無灰炭の灰分濃度は０．０７質量％（７００ｐｐｍ）であっ
た。
【００７０】
　（炭素材料の製造）
　無灰炭（炭素原料Ａ１）を用いて試料Ｎｏ．１～１１の炭素材料を製造した。
【００７１】
　（酸化工程：Ｃ１）
　上記製造した無灰炭（炭素原料Ａ１）の一部を目開き０．５ｍｍの篩を通過するように
粉砕した。粉砕した無灰炭を大気雰囲気下、表１に記載の所定の温度まで加熱し、同温度
で所定の時間保持して無灰炭の酸化処理（表１中、「酸化条件」）を行った。酸化処理後
、室温まで放冷して酸化無灰炭（炭素原料Ｂ）を製造した。なお、酸化処理の前後で無灰
炭（室温）の酸素濃度をＪＩＳ　Ｍ　８８１３に基づいて測定し、酸化無灰炭の酸素増加
率を算出した。結果を表１に示す（表１中、「酸素増加率」）。
【００７２】
　（炭素原料混合工程：Ｃ２）
　上記無灰炭（炭素原料Ａ１）を目開き０．５ｍｍの篩を通過するように粉砕した無灰炭
（炭素原料Ａ２）と、上記酸化無灰炭（炭素原料Ｂ）とを表１に示す所定の割合（表１中
、「酸化無灰炭配合割合」）で混合して混合炭素原料（炭素原料Ｃ）を得た。なお、試料
Ｎｏ．６は粉砕した無灰炭（炭素原料Ａ２）のみを用いて他の試料と同様にして成形体を
製造し、炭素化して炭素材料を製造した。
【００７３】
　（成形工程：Ｃ３）
　上記混合炭素原料を表１に記載の温度（表１中、「成形温度」）に保持した金型（直径
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３０ｍｍの円筒形キャビティ）に５ｇを充填し、３トン／ｃｍ２の圧力でプレス成形（保
持時間１分）し、厚さ７．１ｍｍの成形体を製造した。
【００７４】
　（炭素化工程：Ｃ４）
　得られた成形体を、窒素雰囲気中０．５℃／分の速度で１０００℃まで加熱し、該温度
で５時間保持して炭素化し、炭素材料（試料Ｎｏ．１～１１）を製造した。
【００７５】
　（評価方法）
　（炭素材料の外観観察）
　上記製造した各炭素材料について、その外観を目視観察し、評価した。具体的には、炭
素材料に膨張、ヒビ割れや欠け、粉化が生じていないか観察した。また炭素材料の形状が
、成形体の形状を保っているかを確認した。
【００７６】
　（成形体、および炭素材料の密度）
　成形体、および炭素材料の見掛け比重（密度）を測定した。その結果を表１に示す。本
実施例では高密度化について従来例（試料Ｎｏ．６）よりも高ければ合格（可）と判断し
、好ましくは炭素材料の密度が１．５０ｇ／ｍｌ以上の場合を良好（○）、更に好ましく
は１．６０ｇ／ｍｌ以上である場合を優良（◎）と判断した。
【００７７】
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【表１】

【００７８】
　表１に示すように本発明の所定の要件を満たす試料Ｎｏ．１、２、４、９～１１は、炭
素材料の外観にヒビ割れや欠け、粉化がなく、また成形体の形状を保っていた。得られた
炭素材料は、灰分濃度が５０００ｐｐｍ以下の高純度であり、且つ従来例よりも高密度で
あった。なお、試料Ｎｏ．９よりも成形温度を高くした試料Ｎｏ．１、２、４、１０、１
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１は、より高密度（１．６０ｇ／ｍｌ以上）であった。
【００７９】
　試料Ｎｏ．３は、酸化無灰炭の配合割合が高かった例である。この例は成形体の密度も
低く、炭素化した際にヒビ割れが進展すると共に、一部が崩れて粉化してしまい成形体の
形状を保持できなかった。なお、試料Ｎｏ．３は炭素材料の形状が崩壊していたため、密
度の測定をおこなわなかった。
【００８０】
　試料Ｎｏ．５は、無改質無灰炭の配合割合が高かった例である。この例では、成形体を
炭素化時に、成形体が発泡して膨張し、形状が変形してしまった。また炭素材料は多孔質
となり、密度が低かった。
【００８１】
　試料Ｎｏ．６は、酸化無灰炭を配合しなかった例である（無改質無灰炭のみの例）。こ
の例では、成形体を炭素化時に、成形体が激しく発泡して膨張し、形状が変形してしまっ
た。また炭素材料は多孔質となり、密度が低かった。
【００８２】
　試料Ｎｏ．７は、酸化温度に対して酸化時間が短かったため、酸素増加率が低かった例
である。この例では成形体を炭素化した際に、成形体が発泡して膨張し、形状が変形して
しまった。また炭素材料は多孔質となり、密度が低かった。
【００８３】
　試料Ｎｏ．８は、酸素増加率が高かった例である。この例では炭素化時の炭化収縮によ
って空隙が生じ、炭素材料は多孔質となり、密度が低かった。

【図１】 【図２】
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