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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
下記［Ａ］～［Ｆ］を含み、１５０℃で１時間硬化させた時の反応率が９０％以上、１５
０℃で１時間硬化させた時の硬化物のガラス転移温度が１４０～１７０℃であり、かつ、
下記（Ｉ）で特定される３点曲げ撓み量が５ｍｍ以上であることを特徴とするエポキシ樹
脂組成物。
［Ａ］アミン型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し３０～５５重量部
 
［Ｂ］ビスフェノール型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し４５～７
０重量部
［Ｃ］ジアミノジフェニルスルホン　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し２～９重量
部
［Ｄ］ジシアンジアミドまたはその誘導体
［Ｅ］ウレア化合物
［Ｆ］熱可塑性樹脂
（Ｉ）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
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７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ撓み量のｎ＝５での平均値を３点
曲げ撓み量とする。
【請求項２】
前記［Ｃ］成分および［Ｄ］成分の活性水素基の総量が、全エポキシ樹脂成分のエポキシ
基１当量に対し、０．６～１．０当量の範囲にある、請求項１に記載のエポキシ樹脂組成
物。
【請求項３】
前記［Ｅ］を全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し、１～３重量部含む、請求項１また
は２に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項４】
前記エポキシ樹脂組成物が、下記（II）で特定される３点曲げ弾性率が３．５ＧＰａ以上
である、請求項１～３のいずれかに記載のエポキシ樹脂組成物。
（II）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ弾性率のｎ＝５での平均値を３点
曲げ弾性率とする。
【請求項５】
請求項１～４のいずれかに記載のエポキシ樹脂組成物を、繊維基材に含浸させてなるプリ
プレグ。
【請求項６】
請求項５に記載のプリプレグを硬化させてなる繊維強化複合材料。
【請求項７】
請求項５に記載のプリプレグを、１５０～１７０℃で、１時間以内の硬化条件で硬化させ
る繊維強化複合材料の製造方法。
【請求項８】
下記［Ａ］～［Ｆ］を含み、１５０℃で１時間硬化させた時の反応率が９０％以上である
エポキシ樹脂組成物を、繊維基材に含浸させてなるプリプレグを硬化させてなる繊維強化
複合材料であって、前記繊維強化複合材料が、自転車用部品を構成するものである繊維強
化複合材料。
［Ａ］アミン型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し３０～５５重量部
 
［Ｂ］ビスフェノール型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し４５～７
０重量部
［Ｃ］ジアミノジフェニルスルホン　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し２～９重量
部
［Ｄ］ジシアンジアミドまたはその誘導体
［Ｅ］ウレア化合物
［Ｆ］熱可塑性樹脂
【請求項９】
前記自転車用部品が、自転車用ホイールである、請求項８に記載の繊維強化複合材料。
【請求項１０】
前記エポキシ樹脂組成物が、１５０℃で１時間硬化させた時の硬化物のガラス転移温度が
１４０～１７０℃であり、かつ、下記（Ｉ）で特定される３点曲げ撓み量が５ｍｍ以上で
ある、請求項８または９に記載の繊維強化複合材料。
（Ｉ）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
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、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ撓み量のｎ＝５での平均値を３点
曲げ撓み量とする。
【請求項１１】
前記エポキシ樹脂組成物が、下記（II）で特定される３点曲げ弾性率が３．５ＧＰａ以上
である、請求項８～１０のいずれかに記載の繊維強化複合材料。
（II）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ弾性率のｎ＝５での平均値を３点
曲げ弾性率とする。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、優れた耐熱性、弾性率、伸度に優れた繊維強化複合材料を提供することがで
きるエポキシ樹脂組成物、プリプレグおよび繊維強化複合材料の製造方法に関するもので
ある。
【０００２】
　さらに詳細には、例えば、航空機、船舶、自動車、自転車等、及びポンプや刈払い機な
どの産業機械における各種フレーム、パイプ、シャフト、ホイールさらにそれらの曲円板
、又は、ゴルフクラブ用シャフト、釣り竿、スキーポール、バトミントンラケット用シャ
フト、テントの支柱などの管状体、又は、スキー板、スノーボード、ゴルフクラブ用ヘッ
ド、自転車用リム、自転車用ホイールなどの各種スポーツ／レジャー用品、又は、土木建
築用資材とその補修・補強などに好適に使用できる繊維強化複合材料の製造方法、これを
得るためのプリプレグ、さらにはこれを得るために好適に用いられるエポキシ樹脂組成物
に関するものである。
【背景技術】
【０００３】
　炭素繊維やアラミド繊維などを強化繊維として用いた繊維強化複合材料は、その高い比
強度・比弾性率を利用して、航空機や自動車などの構造材料や、テニスラケット、ゴルフ
シャフト、釣り竿、自転車などのスポーツ・一般産業用途などに広く利用されている。繊
維強化複合材料の製造方法には、強化繊維に未硬化のマトリックス樹脂が含浸されたシー
ト状中間材料であるプリプレグを用い、それを複数枚積層した後、加熱硬化させる方法や
、モールド中に配置した強化繊維に液状の樹脂を流し込み加熱硬化させるレジン・トラン
スファー・モールディング法などが用いられている。これらの製造方法のうちプリプレグ
を用いる方法は、強化繊維の配向を厳密に制御でき、また積層構成の設計自由度が高いこ
とから、高性能な繊維強化複合材料を得やすい利点がある。このプリプレグに用いられる
マトリックス樹脂としては、耐熱性や生産性の観点から、主に熱硬化性樹脂が用いられ、
中でも強化繊維との接着性などの力学特性の観点からエポキシ樹脂が好適に用いられる。
【０００４】
　スポーツ用繊維強化複合材料が、近年、軽量化が要求される自転車用途すなわち、自転
車用構造体や自転車用部品に使用されるようになってきた。自転車用部品なかでも、自転
車用ホイールは、鋼、アルミニウム、アルミニウム合金等の金属で製作されているのが一
般的であるが、競技用のホイールには更に軽量であることが要求され、炭素繊維を主とし
た繊維強化複合材料化が進んでおり、繊維強化複合材料製板の中央にアルミハニカムを挟
んで接着したディスクホイールや、スポークに一定断面形状を持たせた繊維強化複合材料
で一体成形したもの等が開発されるようになってきた。これらのホイールは、従来のアル
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ミ製のものでは実現できなかった構造と軽量化が可能となり、これによって競技用途を中
心に利用者が増加している。
【０００５】
　しかしながら、繊維強化複合材料製ホイールには、金属製ホイールにはなかった問題が
ある。その一つは、制動時にブレーキシューとホイールのリム部との摩擦により発生する
発熱である。一般的に、従来のスポーツ・一般産業用途で使用されている繊維強化複合材
料は、かかる発熱に耐えうるほどガラス転移温度が高くない。よって、制動時に、繊維強
化複合材料の温度が、ガラス転移温度以上になり、繊維強化複合材料の強度が低下し、変
形する。
【０００６】
　また、自転車用ホイールには、ライダーからの荷重や、路面からの衝撃荷重等がかかる
ため、優れた強度や、耐衝撃性が求められる。
【０００７】
　上記の問題を解決する方法として、ブレーキ接触面にアルミニウム製部材を使用し、炭
素繊維複合材料製部材と接合した自転車用ホイールの作製方法が提案されている（特許文
献１、２）。かかる方法は、アルミニウム製部材と炭素繊維強化複合材料製部材の接合方
法や、炭素繊維複合材料製部材の形状を工夫することにより、これら問題を解決しようと
したものである。しかしながら、この場合、繊維強化複合材料の耐熱性、強度、耐衝撃性
の向上については、検討されておらず、かかる方法ではこれら特性の向上には限界があり
、十分でない。
【０００８】
　繊維強化複合材料の耐熱性と圧縮強度を向上させる方法として、航空機用常用材料とし
て使用されてきたテトラグリシジルアミン型エポキシ樹脂と、硬化剤としてジアミノジフ
ェニルスルホンをマトリックス樹脂とする方法がある。ところが、この樹脂組成物をマト
リックス樹脂とした場合、プリプレグを硬化せしめて繊維強化複合材料にするときの加熱
に要する温度が約１８０℃と高く、さらに硬化時間も２時間以上かかるため、多量のエネ
ルギーを加熱に要してしまい、スポーツ、一般産業用には好ましくない。
【０００９】
　繊維強化複合材料の耐熱性と圧縮強度を向上させ、さらに低温での成形が可能な方法と
して、テトラグリシジルアミン型エポキシ樹脂、ジシアンジアミドと、ウレア化合物から
なるエポキシ樹脂組成物をマトリックス樹脂とする方法がある（特許文献３）。かかる方
法では、１００～１４０℃で繊維強化複合材料を作製している。しかし、この樹脂組成物
から得られる硬化物の伸度は低く、これをマトリックス樹脂とした場合、得られる繊維強
化複合材料の耐衝撃性が低いため、自転車部品には好ましくない。また、かかる繊維強度
複合材料を１００～１４０℃で成型した場合、エポキシ樹脂組成物の硬化が完結しない。
このため、作製後に制動時の熱により、エポキシ樹脂組成物の硬化が進行し、得られた繊
維強化複合材料が歪むため、好ましくない。
【００１０】
　また、グリシジルアミン型エポキシ樹脂、ジシアンジアミド、ジアミノジフェニルスル
ホン、ウレア化合物等からなるエポキシ樹脂組成物をマトリックス樹脂とする方法もある
（特許文献４）。当該方法では９０～１３０℃で繊維強化複合材料を成型している。しか
し、この場合も、硬化温度が十分でないため、エポキシ樹脂組成物の硬化が完結しない。
【特許文献１】米国特許第５９７５６４５号公報
【特許文献２】米国特許第６９９１２９８号公報
【特許文献３】特開２０００‐１７０９０号公報
【特許文献４】特開平０２‐１５１６２３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　本発明は、かかる従来技術の背景に鑑み、優れた耐熱性、弾性率、伸度に優れた繊維強



(5) JP 5326435 B2 2013.10.30

10

20

30

40

50

化複合材料を提供することができるエポキシ樹脂組成物、およびかかるエポキシ樹脂組成
物を用いたプリプレグ、さらにはかかるプリプレグを硬化させてなる繊維強化複合材料の
製造方法を提供せんとするものである。
【００１２】
　本発明によれば、自転車用部品に好適に使用することができる繊維強化複合材料、特に
、自転車用ホイールに好適な繊維強化複合材料を提供することができる。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明は、かかる課題を解決するために、次のような手段を採用する。すなわち、本発
明のエポキシ樹脂組成物は、下記［Ａ］～［Ｆ］を含み、１５０℃で１時間硬化させた時
の反応率が９０％以上、１５０℃で１時間硬化させた時の硬化物のガラス転移温度が１４
０～１７０℃であり、かつ、下記（Ｉ）で特定される３点曲げ撓み量が５ｍｍ以上である
ことを特徴とするものである。
［Ａ］アミン型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し３０～５５重量部
 
［Ｂ］ビスフェノール型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し４５～７
０重量部
［Ｃ］ジアミノジフェニルスルホン　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し２～９重量
部
［Ｄ］ジシアンジアミドまたはその誘導体
［Ｅ］ウレア化合物
［Ｆ］熱可塑性樹脂
（Ｉ）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ撓み量のｎ＝５での平均値を３点
曲げ撓み量とする。
　かかるエポキシ樹脂組成物の好ましい態様は、
（１）前記［Ｃ］成分および［Ｄ］成分の活性水素基の総量が、全エポキシ樹脂成分のエ
ポキシ基１当量に対し、０．６～１．０当量の範囲にあること、
（２）前記［Ｅ］成分を全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し、１～３重量部含むこと
、
（３）前記エポキシ樹脂組成物が、下記（II）で特定される３点曲げ弾性率が３．５ＧＰ
ａ以上であること、である。
（II）未硬化の前記エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚の“テフロン（
登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、１５０
℃で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得て、この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ弾性率のｎ＝５での平均値を３点
曲げ撓み量とする。
【００１４】
　また、本発明のプリプレグは、かかるエポキシ樹脂組成物を繊維基材に含浸させてなる
ことを特徴とするものである。
【００１５】
　また、本発明の繊維強化複合材料は、前記プリプレグを硬化させてなることを特徴とす
るものである。
【００１６】
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　本発明の繊維強化複合材料の好ましい態様は、
（１）上記［Ａ］～［Ｆ］を含み、１５０℃で１時間硬化させた時の反応率が９０％以上
であるエポキシ樹脂組成物を、繊維基材に含浸させてなるプリプレグを硬化させてなる繊
維強化複合材料であって、前記繊維強化複合材料が、自転車用部品を構成するものである
こと、
（２）前記自転車用部品が、自転車用ホイールであること、
（３）前記エポキシ樹脂組成物が、１５０℃で１時間硬化させた時の硬化物のガラス転移
温度が１４０～１７０℃であり、かつ、上記（Ｉ）で特定される３点曲げ撓み量が５ｍｍ
以上であること、
（４）前記エポキシ樹脂組成物が、上記（II）で特定される３点曲げ弾性率が３．５ＧＰ
ａ以上であること、である。
【００１７】
　また、本発明の繊維強化複合材料の製造方法は、前記プリプレグを１５０～１７０℃で
、１時間以内の硬化条件で硬化させることを特徴とするものである。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明によれば、優れた耐熱性、弾性率、圧縮強度や耐衝撃性等を有する繊維強化複合
材料を提供することができるので、自転車用部品、特に自転車用ホイールとして好適に使
用される。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１９】
　本発明は、前記課題、つまり優れた耐熱性、弾性率、伸度に優れた繊維強化複合材料を
提供することができるエポキシ樹脂組成物について、鋭意検討し、特定な成分からなるエ
ポキシ樹脂組成物であって、かつ、さらに特定な硬化条件で硬化させた時の反応率が特定
な範囲になるよう配合を制御してみたところ、かかる課題を一挙に解決することを究明し
たものである。
【００２０】
　すなわち、本発明のエポキシ樹脂組成物は、下記［Ａ］～［Ｆ］を所定量含むエポキシ
樹脂組成物である。また、本発明の効果を失わない範囲において、［Ａ］～［Ｆ］以外の
エポキシ樹脂、その他の成分を含んでも構わない。
［Ａ］アミン型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し３０～５５重量部
 
［Ｂ］ビスフェノール型エポキシ樹脂　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し４５～７
０重量部
［Ｃ］ジアミノジフェニルスルホン　全エポキシ樹脂成分１００重量部に対し２～９重量
部
［Ｄ］ジシアンジアミドまたはその誘導体
［Ｅ］ウレア化合物
［Ｆ］熱可塑性樹脂
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、［Ａ］成分は、アミン型エポキシ樹脂を、本発
明のエポキシ樹脂組成物に含まれるエポキシ樹脂（以下、全エポキシ樹脂成分という）１
００重量部のうち３０～５５重量部含むことが必要であり、好ましくは４０～５０重量部
である。アミン型エポキシ樹脂とは、少なくとも２つのグリシジル基が結合したアミノ基
を分子内に少なくとも１つ以上有するエポキシ樹脂をいい、かかる構造を有することによ
り硬化物とした場合に架橋密度の高い架橋構造となるので、高耐熱かつ高弾性率な特性が
得られる。かかる［Ａ］成分の配合量が、３０重量部に満たない場合は、硬化物の架橋密
度が低いため、耐熱性や弾性率が不足する。また、該配合量が５５重量部を超える場合は
、硬化物の架橋密度が高くなりすぎ、硬化物の耐熱性や弾性率は十分であるが、伸度が不
足する。
　かかるアミン型エポキシ樹脂としては、例えば、テトラグリシジルジアミノジフェニル
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メタン、トリグリシジルアミノフェノール、トリグリシジルアミノクレゾール、テトラグ
リシジルキシリレンジアミンや、これらのハロゲン、アルキル置換体、水添品などを使用
することができる。
【００２１】
　前記テトラグリシジルジアミノジフェニルメタンとしては、“スミエポキシ（登録商標
）”ＥＬＭ４３４（住友化学工業（株）製）、ＹＨ４３４Ｌ（東都化成（株）製）、“ｊ
ＥＲ（登録商標）”６０４（ジャパンエポキシレジン（株）製）、“アラルダイド（登録
商標）”ＭＹ７２０、ＭＹ７２１（ハンツマン・アドバンズド・マテリアルズ社製）等を
使用することができる。トリグリシジルアミノフェノール又はトリグリシジルアミノクレ
ゾールとしては、“スミエポキシ（登録商標）”ＥＬＭ１００、ＥＬＭ１２０（住友化学
工業（株）製）、“アラルダイド（登録商標）”ＭＹ０５００、ＭＹ０５１０、ＭＹ０６
００（ハンツマン・アドバンズド・マテリアルズ社製）、“ｊＥＲ（登録商標）”６３０
（ジャパンエポキシレジン（株）製）等を使用することができる。テトラグリシジルキシ
リレンジアミンおよびその水素添加品として、“ＴＥＴＲＡＤ（登録商標）”－Ｘ、“Ｔ
ＥＴＲＡＤ（登録商標）”－Ｃ（三菱ガス化学（株）製）等を使用することができる。
【００２２】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、［Ｂ］成分は、ビスフェノール型エポキシ樹脂
を、全エポキシ樹脂成分１００重量部のうち４５～７０重量部含む必要があり、好ましく
は５０～６０重量部である。かかる［Ｂ］成分の配合量が、４５重量部に満たない場合は
、硬化物の耐熱性は十分であるが、伸度が不足する。また、該配合量が７０重量部を超え
る場合は、伸度は十分であるが、耐熱性が不足する。ここで、ビスフェノール型エポキシ
樹脂とは、ビスフェノール化合物の２つのフェノール性水酸基がグリシジル化されたもの
である。
【００２３】
　かかる［Ｂ］成分としては、ビスフェノール型エポキシ樹脂であれば特に限定されるも
のではなく、ビスフェノールＡ型、ビスフェノールＦ型、ビスフェノールＡＤ型、ビスフ
ェノールＳ型、もしくはこれらビスフェノールのハロゲン、アルキル置換体、水添品等が
用いられる。また、単量体に限らず、複数の繰り返し単位を有する高分子量体も好適に使
用することができる。
【００２４】
　かかるビスフェノールＡ型エポキシ樹脂の市販品としては、ｊＥＲ８２５、ｊＥＲ８２
８、ｊＥＲ８３４、ｊＥＲ１００１、ｊＥＲ１００２、ｊＥＲ１００３、ｊＥＲ１００３
Ｆ、ｊＥＲ１００４、ｊＥＲ１００４ＡＦ、ｊＥＲ１００５Ｆ、ｊＥＲ１００６ＦＳ、ｊ
ＥＲ１００７、ｊＥＲ１００９、ｊＥＲ１０１０（以上ジャパンエポキシレジン（株）製
、“ｊＥＲ”は同社の登録商標（以下同じ））などが挙げられる。臭素化ビスフェノール
Ａ型エポキシ樹脂としては、ｊＥＲ５０５、ｊＥＲ５０５０、ｊＥＲ５０５１、ｊＥＲ５
０５４、ｊＥＲ５０５７（以上ジャパンエポキシレジン（株）製）などが挙げられる。水
添ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂の市販品としては、ＳＴ５０８０、ＳＴ４０００Ｄ、
ＳＴ４１００Ｄ、ＳＴ５１００（以上東都化成（株）製）などが挙げられる。
【００２５】
　前記ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂の市販品としては、ｊＥＲ８０６、ｊＥＲ８０７
、ｊＥＲ４００２Ｐ、ｊＥＲ４００４Ｐ、ｊＥＲ４００７Ｐ、ｊＥＲ４００９Ｐ、ｊＥＲ
４０１０Ｐ（以上ジャパンエポキシレジン（株）製）、エポトートＹＤＦ２００１、エポ
トートＹＤＦ２００４（以上東都化成（株）製、“エポトート”は同社の登録商標）など
が挙げられる。テトラメチルビスフェノールＦ型エポキシ樹脂としては、ＹＳＬＶ－８０
ＸＹ（新日鐵化学（株）製）などが挙げられる。
【００２６】
　前記ビスフェノールＳ型エポキシ樹脂としては、“エピクロン（登録商標）”ＥＸＡ－
１５４（大日本印刷化学工業（株）製）などが挙げられる。
【００２７】
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　中でも、弾性率、靭性と耐熱性のバランスが良いことから、ビスフェノールＡ型エポキ
シ樹脂、ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂が好ましい。
かかる［Ｂ］成分のビスフェノール型エポキシ樹脂の平均エポキシ当量が３００～２００
０であることが好ましく、より好ましくは５００～１０００である。かかる［Ｂ］成分の
平均エポキシ当量が３００に満たない場合は、架橋密度が高くなりすぎるため、硬化物の
耐熱性は十分であるが、伸度が低下する。また、逆にかかる平均エポキシ当量が２０００
を超える場合は、架橋密度が低くなりすぎるため、硬化物の伸度は十分であるが、耐熱性
が不足する。かかる平均エポキシ当量は、例えば、ＪＩＳ　Ｋ７２３６（１９９５）にあ
るような公知の滴定試験により求めることができるが、エポキシ当量が既知である複数の
エポキシ樹脂を併用する場合、以下とおり概算可能である。例えば、３種類のエポキシ樹
脂を併用する場合を例に計算方法を説明する。エポキシ当量がＥｘ（ｇ／ｅｑ）のエポキ
シ樹脂ＸをＷｘ重量部、エポキシ当量がＥｙ（ｇ／ｅｑ）のエポキシ樹脂ＹをＷｙ重量部
、エポキシ当量がＥｚ（ｇ／ｅｑ）のエポキシ樹脂ＺをＷｚ重量部配合する場合、その平
均エポキシ当量は以下の計算式で求められる。
【００２８】
　平均エポキシ当量＝（Ｗｘ＋Ｗｙ＋Ｗｚ）／（Ｗｘ／Ｅｘ＋Ｗｙ／Ｅｙ＋Ｗｚ／Ｅｚ）
　かかる［Ｂ］成分のビスフェノール型エポキシ樹脂の平均エポキシ当量が３００～２０
００の範囲にあるように制御することは、かかる範囲にあるエポキシ樹脂化合物を用いて
もよいし、エポキシ当量の異なる複数のエポキシ樹脂化合物を適宜混合することによって
も達成することができる。
【００２９】
　次に、本発明のエポキシ樹脂組成物の［Ｃ］成分のジアミノジフェニルスルホン（以降
ＤＤＳと略記することもある）は、エポキシ樹脂硬化剤として配合される。かかる［Ｃ］
成分は、全エポキシ樹脂成分１００重量部に対して２～９重量部であることが必要であり
、４～８重量部であることが好ましい。かかる［Ｃ］成分を、この範囲内でエポキシ樹脂
組成物に配合することにより、樹脂硬化物の伸度を低下させることなく、弾性率を向上さ
せることができる。また、補強繊維とマトリクス樹脂とがより強固に接着するようになる
。配合量が２重量部に満たない場合は、硬化物の配合効果が認められないため好ましくな
い。また、該配合量が９重量部を超える場合は、弾性率は十分であるが、伸度が低下する
ため好ましくない。
【００３０】
　ＤＤＳとは、芳香族アミン系硬化剤に属する化合物であり、本発明では微粒子状のもの
を使用する。ＤＤＳには芳香環上のアミノ基の置換位置により、構造異性体が存在し、本
発明においては、いずれの異性体も使用することができるが、異性体の種類の選択ことに
より、マトリクス樹脂、および得られる複合材料の特性を制御することができる。例えば
、３，３’－ＤＤＳを用いると、４，４’－ＤＤＳを用いた場合に比べて、弾性率が向上
する。
【００３１】
　また、本発明のエポキシ樹脂組成物の［Ｄ］成分のジシアンジアミドまたはその誘導体
も、エポキシ樹脂硬化剤である。かかる［Ｄ］成分は、低温での硬化性、弾性率、伸度の
バランスに優れ、また、樹脂組成物の保存安定性に優れる。かかるジシアンジアミドの誘
導体は、ジシアンジアミドに各種化合物を結合させたものであり、エポキシ樹脂との反応
物、ビニル化合物やアクリル化合物との反応物などが挙げられる。かかる［Ｄ］成分の配
合量は、耐熱性や力学特性の観点から、全エポキシ樹脂成分１００重量部に対して１～１
０重量部であることが好ましい。かかる［Ｄ］成分の配合量が、１重量部に満たない場合
、硬化物の架橋密度が十分でないため、弾性率が不足する。該配合量が１０重量部を超え
る場合、硬化物の架橋密度が高くなりすぎるため、塑性変形能力が小さくなり、伸度に劣
る。
【００３２】
　かかるジシアンジアミドの市販品としては、ＤＩＣＹ－７、ＤＩＣＹ－１５（以上ジャ
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パンエポキシレジン（株）製）などが挙げられる。
【００３３】
　さらに、本発明のエポキシ樹脂組成物の〔Ｃ〕および〔Ｄ〕成分の総量は、全エポキシ
樹脂成分のエポキシ基１当量に対し、活性水素基が０．６～１．０当量の範囲となる量を
含むことが好ましく、より好ましくは０．７～０．９当量の範囲となる量を含むことであ
る。ここで、活性水素基とは、〔Ｃ〕および〔Ｄ〕成分のエポキシ基と反応しうる官能基
を意味し、活性水素基が０．６当量に満たない場合は、硬化物の反応率、耐熱性、弾性率
が不足し、また、繊維強化複合材料のガラス転移温度や強度が不足する場合がある。また
、活性水素基が１．０当量を超える場合は、硬化物の反応率、ガラス転移温度、弾性率は
十分であるが、塑性変形能力が不足するため、繊維強化複合材料の耐衝撃性が不足する場
合がある。
かかるエポキシ樹脂硬化剤として、本発明の効果を失わない範囲であればジアミノジフェ
ニルスルホンやジシアンジアミドまたはその誘導体と、これら以外のその他のエポキシ樹
脂の硬化剤と組み合わせて用いても良い。その他のエポキシ樹脂硬化剤としては、芳香族
アミンや、脂環式アミンなどのアミン類、酸無水物類、ポリアミノアミド類、有機酸ヒド
ラジド類、イソシアネート類などが挙げられる。
【００３４】
　　また、本発明のエポキシ樹脂組成物の［Ｅ］成分のウレア化合物は、エポキシ樹脂の
硬化触媒として配合する必要がある。かかる［Ｅ］成分は、全エポキシ樹脂成分１００重
量部に対して１～３重量部含むことが好ましく、より好ましくは、１．５～３重量部含む
ことである。
【００３５】
　かかるウレア化合物の配合量が１重量部に満たない場合は、反応が十分に進行せず、硬
化物の弾性率と耐熱性が不足する。また、かかるウレア化合物の配合量が３重量部を超え
る場合は、エポキシ樹脂の自己重合反応が、エポキシ樹脂と硬化剤であるジアミノジフェ
ニルスルホンやジシアンジアミドまたはその誘導体との反応を阻害するため、硬化物の靭
性が不足する上、弾性率も低下する。
【００３６】
　かかるウレア化合物としては、例えば、Ｎ，Ｎ‐ジメチル‐Ｎ’‐（３，４‐ジクロロ
フェニル）ウレア、トルエンビス（ジメチルウレア）、４，４’‐メチレンビス（フェニ
ルジメチルウレア）、３‐フェニル‐１，１‐ジメチルウレアなどを使用することができ
る。
【００３７】
　かかるウレア化合物の市販品としては、ＤＣＭＵ９９（保土ヶ谷化学（株）製）、Ｏｍ
ｉｃｕｒｅ２４、Ｏｍｉｃｕｒｅ５２、Ｏｍｉｃｕｒｅ９４（以上ＣＶＣＳｐｅｃｉａｌ
ｔｙＣｈｅｍｉｃａｌｓ，Ｉｎｃ．製）などが挙げられる。
【００３８】
　かかるエポキシ樹脂硬化触媒として、本発明の効果を失わない範囲であれば、ウレア化
合物と、これら以外のその他のエポキシ樹脂硬化触媒と組み合わせて用いても良い。その
他のエポキシ樹脂硬化触媒としては、第三級アミン類とその塩類、イミダゾールとその塩
類、ルイス酸類やブレンステッド酸類とその塩類などが挙げられる。
【００３９】
　さらに本発明によるエポキシ樹脂組成物には、樹脂が未硬化の状態におけるレオロジー
特性の制御、マトリックス樹脂の剛性や靭性の向上、プリプレグのタック制御、補強繊維
とマトリクス樹脂との接着性向上などの改良効果をもたせるために、前記［Ｆ］成分とし
て、熱可塑性樹脂を含むことが必要であり、全エポキシ樹脂１００重量部に対して０．１
～１０重量部含むことが好ましく、より好ましくは０．３～７重量部、特に好ましくは１
～５重量部含むことである。かかる熱可塑性樹脂の配合量が０．１重量部に満たない場合
は、上記効果が十分に得られず、１０重量部を超える場合は、エポキシ樹脂の粘度が高く
なりすぎるため、プロセス性が著しく悪化する。
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【００４０】
　かかる熱可塑性樹脂としては、エポキシ樹脂に可溶性の熱可塑性樹脂や、ゴム粒子及び
熱可塑性樹脂粒子等の有機粒子等を配合することができる。かかるエポキシ樹脂に可溶性
の熱可塑性樹脂としては、樹脂と強化繊維との接着性改善効果が期待できる水素結合性の
官能基を有する熱可塑性樹脂が好ましく用いられる。
かかるエポキシ樹脂可溶で、水素結合性官能基を有する熱可塑性樹脂として、アルコール
性水酸基を有する熱可塑性樹脂、アミド結合を有する熱可塑性樹脂やスルホニル基を有す
る熱可塑性樹脂を使用することができる。
かかるアルコール性水酸基を有する熱可塑性樹脂としては、ポリビニルホルマールやポリ
ビニルブチラールなどのポリビニルアセタール樹脂、ポリビニルアルコール、フェノキシ
樹脂を挙げることができ、また、アミド結合を有する熱可塑性樹脂としては、ポリアミド
、ポリイミド、ポリビニルピロリドンを挙げることができ、さらに、スルホニル基を有す
る熱可塑性樹脂としては、ポリスルホンを挙げることができる。ポリアミド、ポリイミド
およびポリスルホンは主鎖にエーテル結合、カルボニル基などの官能基を有してもよい。
ポリアミドは、アミド基の窒素原子に置換基を有してもよい。
【００４１】
　かかるエポキシ樹脂可溶で、水素結合性官能基を有する熱可塑性樹脂の市販品を例示す
ると、ポリビニルアセタール樹脂として、デンカブチラールおよび“デンカホルマール（
登録商標）”（電気化学工業株式会社製）、“ビニレック（登録商標）”（チッソ（株）
製）、フェノキシ樹脂として、“ＵＣＡＲ（登録商標）”ＰＫＨＰ（ユニオンカーバイド
社製）、ポリアミド樹脂として“マクロメルト（登録商標）”（ヘンケル白水株式会社製
）、“アミラン（登録商標）”ＣＭ４０００（東レ株式会社製）、ポリイミドとして“ウ
ルテム（登録商標）”（ジェネラル・エレクトリック社製）、“Ｍａｔｒｉｍｉｄ（登録
商標）”５２１８（チバ社製）、ポリスルホンとして“Ｖｉｃｔｒｅｘ（登録商標）”（
三井化学株式会社製）、“ＵＤＥＬ（登録商標）”（ユニオンカーバイド社製）、ポリビ
ニルピロリドンとして、“ルビスコール（登録商標）”（ビーエーエスエフジャパン（株
）製）を挙げることができる。
【００４２】
　また、アクリル系樹脂はエポキシ樹脂との相溶性が高く、粘弾性制御のために好適に用
いられる。アクリル樹脂の市販品を例示すると、“ダイヤナール（登録商標）”ＢＲシリ
ーズ（三菱レイヨン（株）製）、“マツモトマイクロスフェアー（登録商標）”Ｍ，Ｍ１
００，Ｍ５００（松本油脂製薬（株）製）などを挙げることができる。
【００４３】
　本発明によるエポキシ樹脂組成物には、ゴム粒子を配合することができる。かかるゴム
粒子としては、架橋ゴム粒子、及び架橋ゴム粒子の表面に異種ポリマーをグラフト重合し
たコアシェルゴム粒子が、取り扱い性等の観点から好ましく用いられる。
【００４４】
　前記架橋ゴム粒子の市販品としては、カルボキシル変性のブタジエン－アクリロニトリ
ル共重合体の架橋物からなるＦＸ５０１Ｐ（日本合成ゴム工業社製）、アクリルゴム微粒
子からなるＣＸ－ＭＮシリーズ（日本触媒（株）製）、ＹＲ－５００シリーズ（東都化成
（株）製）等を使用することができる。
【００４５】
　コアシェルゴム粒子の市販品としては、例えば、ブタジエン・メタクリル酸アルキル・
スチレン共重合物からなる“パラロイド（登録商標）”ＥＸＬ－２６５５（呉羽化学工業
（株）製）、アクリル酸エステル・メタクリル酸エステル共重合体からなる“スタフィロ
イド（登録商標）”ＡＣ－３３５５、ＴＲ－２１２２（武田薬品工業（株）製）、アクリ
ル酸ブチル・メタクリル酸メチル共重合物からなる“ＰＡＲＡＬＯＩＤ（登録商標）”Ｅ
ＸＬ－２６１１、ＥＸＬ－３３８７（Ｒｏｈｍ＆Ｈａａｓ社製）、“カネエース（登録商
標）”ＭＸシリーズ（カネカ（株）製）等を使用することができる。
【００４６】
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　熱可塑性樹脂粒子としては、ポリアミド粒子やポリイミド粒子が好ましく用いられ、ポ
リアミド粒子の市販品として、ＳＰ－５００（東レ（株）製）、“オルガソール（登録商
標）”（アルケマ社製）等を使用することができる。
【００４７】
　また、本発明のエポキシ樹脂組成物には、未硬化時の粘弾性を調整して作業性を向上さ
せたり、樹脂硬化物の弾性率や耐熱性を向上させる目的で、［Ａ］成分または［Ｂ］成分
以外のエポキシ樹脂を、本発明の効果が失われない範囲において添加することができる。
これらは１種類だけでなく、複数種組み合わせて添加しても良い。具体的には、フェノー
ルノボラック型エポキシ樹脂、クレゾールノボラックエポキシ樹脂、レゾルシノール型エ
ポキシ樹脂、フェノールアラルキル型エポキシ樹脂、ジシクロペンタジエン型エポキシ樹
脂、ビフェニル骨格を有するエポキシ樹脂、ウレタン変性エポキシ樹脂などが挙げられる
。
【００４８】
　かかるフェノールノボラック型エポキシ樹脂の市販品としては“エピコート（登録商標
）”１５２、“エピコート（登録商標）”１５４（以上、ジャパンエポキシレジン（株）
製）、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－７４０、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－７７０
、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－７７５（以上、大日本インキ化学工業（株）製）など
が挙げられる。
【００４９】
　クレゾールノボラック型エポキシ樹脂の市販品としては、“エピクロン（登録商標）”
Ｎ－６６０、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－６６５、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－
６７０、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－６７３、“エピクロン（登録商標）”Ｎ－６９
５（以上、大日本インキ化学工業（株）製）、ＥＯＣＮ－１０２０、ＥＯＣＮ－１０２Ｓ
、ＥＯＣＮ－１０４Ｓ（以上、日本化薬（株）製）などが挙げられる。
【００５０】
　レゾルシノール型エポキシ樹脂の具体例としては、“デナコール（登録商標）”ＥＸ－
２０１(ナガセケムテックス（株）製)などが挙げられる。
【００５１】
　ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂の市販品としては“エピクロン（登録商標）”Ｈ
Ｐ７２００、“エピクロン（登録商標）”ＨＰ７２００Ｌ、“エピクロン（登録商標）”
ＨＰ７２００Ｈ（以上、大日本インキ化学工業（株）製）、Ｔａｃｔｉｘ５５８（ハンツ
マン・アドバンスト・マテリアル社製）、ＸＤ－１０００－１Ｌ、ＸＤ－１０００－２Ｌ
（以上、日本化薬（株）製）などが挙げられる。
【００５２】
　ビフェニル骨格を有するエポキシ樹脂の市販品としては、“エピコート（登録商標）”
ＹＸ４０００Ｈ、“エピコート（登録商標）”ＹＸ４０００、“エピコート（登録商標）
”ＹＬ６６１６（以上、ジャパンエポキシレジン（株）製）、ＮＣ－３０００（日本化薬
（株）製）などが挙げられる。
【００５３】
　ウレタンおよびイソシアネート変性エポキシ樹脂の市販品としては、オキサゾリドン環
を有するＡＥＲ４１５２（旭化成エポキシ（株）製）やＡＣＲ１３４８（旭電化（株）製
）などが挙げられる。
【００５４】
　本発明のエポキシ樹脂組成物の調製には、ニーダー、プラネタリーミキサー、３本ロー
ルおよび２軸押出機などが好ましく用いられる。エポキシ樹脂［Ａ］成分と［Ｂ］成分と
熱可塑性樹脂［Ｆ］成分を投入し、撹拌しながらエポキシ樹脂の温度を１００～１８０℃
の任意の温度まで上昇させ、［Ａ］成分、［Ｂ］成分および［Ｆ］成分を溶解する。これ
らを溶解させた透明な粘調液を得た後、撹拌しながら好ましくは１００℃以下、より好ま
しくは８０℃以下の温度まで下げて、［Ｃ］成分のジアミノジフェニルスルホンと［Ｄ］
成分のジシアンジアミドまたはその誘導体と［Ｅ］成分のウレア化合物を添加し混練する
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方法は、樹脂組成物の保存安定性に優れるため好ましく用いられる。
【００５５】
　硬化物の作製は次のようにして行う。エポキシ樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍ
ｍ厚の“テフロン（登録商標）”製スペーサーにより厚み２ｍｍになるように設定したモ
ールド中で１５０℃の温度で１時間硬化させることでボイドのない板状硬化物が得られる
。硬化温度が１５０℃未満の場合は、硬化物の反応率が９０％に満たないため、好ましく
ない。また、硬化温度が１５０℃を超える場合は、硬化物の作製に多量のエネルギーを要
してしまうため、好ましくない。
【００５６】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、１５０℃で１時間硬化させた時の反応率（以降、単に
反応率と略記する）が９０％以上であることが重要であり、好ましくは９５％以上である
。かかる反応率が９０％に満たない場合、硬化物が、熱や光に曝されると、変形する傾向
があるため好ましくない。本発明において、反応率とは、エポキシ樹脂成分におけるグリ
シジル基の反応率を指し、以下のようにして、求めることができる。すなわち、赤外分光
スペクトルを用い、エポキシ樹脂組成物と樹脂硬化物のベンゼン環ピークとオキシラン環
ピークの吸光度の面積比から算出する。具体的には、フーリエ変換赤外分光光度計を用い
、エポキシ樹脂組成物と樹脂硬化物それぞれのベンゼン環ピーク（１５１０ｃｍ－１）と
オキシラン環ピーク（９１０ｃｍ－１）の吸光度の面積を測定し、それぞれについてベン
ゼン環に対するオキシラン環の面積比｛（オキシラン環ピークの面積）／（ベンゼン環の
ピークの面積）｝を求め、次式にて、樹脂硬化物の反応率を求める。
【００５７】
　反応率＝（１－（樹脂硬化物の面積比）／（エポキシ樹脂組成物の面積比））×１００
　かかる反応率が９０％以上とするためには、〔Ｃ〕成分および〔Ｄ〕成分の総量を、全
エポキシ樹脂成分のエポキシ基１当量に対し、活性水素基が０．６当量となる量以上とし
、かつ、〔Ｅ〕成分が全エポキシ樹脂成分１００重量部に対して１重量部以上とすること
が好ましい。
【００５８】
　かかるエポキシ樹脂組成物の該硬化物のガラス転移温度は、１４０～１７０℃であると
良く、より好ましくは１５０℃～１６０℃である。ガラス転移温度が１４０℃未満になる
と、自転車用ホイールなどにおいて繊維強化複合材料の耐熱性が不足する。また、ガラス
転移温度が１７０℃を超えると、繊維強化複合材料に残留する熱応力が大きくなったり、
硬化物が脆くなりがちであり、得られる繊維強化複合材料の強度特性が低下する場合があ
る。
【００５９】
　また、かかるガラス転移温度が１４０℃に満たない場合は、本発明の範囲内で、下記の
調整方法の少なくとも１つ以上の方法を行うことにより、ガラス転移温度を向上させるこ
とができる。
【００６０】
　（１）〔Ａ〕成分を増量する。
【００６１】
　（２）〔Ｂ〕成分のエポキシ当量を小さくする。
【００６２】
　（３）〔Ｃ〕成分を減量する。
【００６３】
　（４）〔Ｃ〕成分および〔Ｄ〕成分の総量を大きくする。
【００６４】
　（５）〔Ｅ〕成分を増量する。
【００６５】
　さらに、かかるガラス転移温度が１７０℃を超える場合は、本発明の範囲内で、下記の
調整方法の少なくとも１つ以上の方法を行うことにより、ガラス転移温度を低下させるこ
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とができる。
【００６６】
　（１）〔Ａ〕成分を減量する。
【００６７】
　（２）〔Ｂ〕成分のエポキシ当量を大きくする。
【００６８】
　（３）〔Ｃ〕成分を増量する。
【００６９】
　（４）〔Ｃ〕成分および〔Ｄ〕成分の総量を小さくする。
【００７０】
　（５）〔Ｅ〕成分を減量する。
【００７１】
　
　さらに、かかる硬化物の３点曲げ弾性率は、３．５ＧＰａ以上であることが好ましく、
より好ましくは３．７ＧＰａ以上である。硬化物の３点曲げ弾性率が３．５ＧＰａ未満の
場合、得られる繊維強化複合材料の圧縮強度が低くなるため、好ましくない。
【００７２】
　かかる曲げ弾性率が３．５ＧＰａに満たない場合は、本発明の範囲内で、下記の調整方
法の少なくとも１つ以上の方法を行うことにより、曲げ弾性率を３．５ＧＰａ以上にする
ことができる。
【００７３】
　（１）〔Ａ〕成分を増量する。
【００７４】
　（２）〔Ｂ〕成分のエポキシ当量を小さくする。
【００７５】
　（３）〔Ｃ〕成分を増量する。
【００７６】
　（４）〔Ｃ〕および〔Ｄ〕成分の総量を大きくする。
【００７７】
　（５）〔Ｅ〕成分を増量する。
【００７８】
　かかる硬化物の３点曲げ撓み量は、５ｍｍ以上であると良く、より好ましくは、７ｍｍ
以上である。硬化物の３点曲げ撓み量が５ｍｍ未満の場合、得られる繊維強化複合材料の
耐衝撃性が低くなるため、好ましくない。
【００７９】
　かかる曲げ撓み量が５ｍｍに満たない場合は、本発明の範囲内で、下記の調整方法の少
なくとも１つ以上の方法を行うことにより、曲げ撓み量を５ｍｍ以上にすることができる
。
【００８０】
　（１）〔Ａ〕成分を減量する。
【００８１】
　（２）〔Ｂ〕成分のエポキシ当量を大きくする。
【００８２】
　（３）〔Ｃ〕および〔Ｄ〕成分の総量を小さくする。
【００８３】
　（４）〔Ｅ〕成分を減量する。
【００８４】
　
　本発明のプリプレグおよび繊維強化複合材料は、強化繊維を用いて構成されるが、かか
る強化繊維は、特に限定されるものではなく、ガラス繊維、炭素繊維、アラミド繊維、ボ
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ロン繊維、アルミナ繊維、炭化ケイ素繊維等が用いられる。これらの繊維を２種以上混合
して用いても構わない。この中で、軽量かつ高剛性な繊維強化複合材料が得られる炭素繊
維を用いることが好ましい。
【００８５】
　かかる強化繊維の形態は特に限定されるものではなく、たとえば、一方向に引き揃えた
長繊維、トウ、織物、マット、ニット、組み紐、１０ｍｍ未満の長さにチョップした短繊
維などが用いられる。ここでいう、長繊維とは実質的に１０ｍｍ以上連続な単繊維もしく
は繊維束のことをさす。また、短繊維とは１０ｍｍ未満の長さに切断された繊維束である
。また、特に、比強度、比弾性率が高いことを要求される用途には強化繊維束が単一方向
に引き揃えられた配列が最も適しているが、取り扱いの容易なクロス（織物）状の配列も
本発明には適している。
【００８６】
　本発明のプリプレグは、前記本発明のエポキシ樹脂組成物を、前記強化繊維からなる繊
維基材に含浸させて構成されてなるものである。含浸させる方法としてはエポキシ樹脂組
成物をメチルエチルケトン、メタノール等の溶媒に溶解して低粘度化し、含浸させるウェ
ット法と、加熱により低粘度化し、含浸させるホットメルト法（ドライ法）等を挙げるこ
とができる。
【００８７】
　前記ウェット法は、強化繊維をエポキシ樹脂組成物の溶液に浸漬した後、引き上げ、オ
ーブン等を用いて溶媒を蒸発させる方法であり、ホットメルト法は、加熱により低粘度化
したエポキシ樹脂組成物を直接強化繊維からなる繊維基材に含浸させる方法、又は一旦エ
ポキシ樹脂組成物を離型紙等の上にコーティングしたフィルムを作製しておき、次いで前
記強化繊維からなる繊維基材の両側又は片側から前記フィルムを重ね、加熱加圧すること
により前記強化繊維からなる繊維基材に樹脂を含浸させる方法である。ホットメルト法に
よれば、プリプレグ中に残留する溶媒が実質上皆無となるため好ましい。
【００８８】
　かかるプリプレグは、単位面積あたりの強化繊維量が７０～２００ｇ／ｍ２であること
が好ましい。かかる強化繊維量が７０ｇ／ｍ２未満では、繊維強化複合材料成形の際に所
定の厚みを得るために積層枚数を多くする必要があり、作業が繁雑となることがある。一
方で、強化繊維量が２００ｇ／ｍ２を超えると、プリプレグのドレープ性が悪くなる傾向
にある。また、繊維重量含有率は、好ましくは６０～９０重量％であり、より好ましくは
６５～８５重量％であり、更に好ましくは７０～８０重量％である。繊維重量含有率が６
０重量％未満では、樹脂の量が多すぎて、比強度と比弾性率に優れる繊維強化複合材料の
利点が得られなかったり、繊維強化複合材料の作製の際、硬化時の発熱量が高くなりすぎ
ることがある。また、繊維重量含有率が９０重量％を超えると、樹脂の含浸不良が生じ、
得られる複合材料はボイドの多いものとなる恐れがある。
【００８９】
　プリプレグを賦形および／または積層後、賦形物および／または積層物に圧力を付与し
ながら樹脂を加熱硬化させる方法等により、本発明にかかる複合材料が作製される。
【００９０】
　ここで熱及び圧力を付与する方法には、プレス成形法、オートクレーブ成形法、バッギ
ング成形法、ラッピングテープ法、内圧成形法等を適宜使用することができる。
【００９１】
　ラッピングテープ法は、マンドレル等の芯金にプリプレグを捲回して、繊維強化複合材
料製の管状体を成形する方法であり、ゴルフシャフト、釣り竿等の棒状体を作製する際に
好適な方法である。より具体的には、マンドレルにプリプレグを捲回し、プリプレグの固
定及び圧力付与のため、プリプレグの外側に熱可塑性フィルムからなるラッピングテープ
を捲回し、オーブン中で樹脂を加熱硬化させた後、芯金を抜き取って管状体を得る方法で
ある。
【００９２】
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　また、内圧成型法は、熱可塑性樹脂製のチューブ等の内圧付与体にプリプレグを捲回し
たプリフォームを金型中にセットし、次いで内圧付与体に高圧の気体を導入して圧力を付
与すると同時に金型を加熱せしめ、成形する方法である。本方法は、ゴルフシャフト、バ
ッド、テニスやバドミントン等のラケットや、自転車用ホイールの如き複雑な形状物を成
形する際に好ましく用いられる。
【００９３】
　本発明の繊維強化複合材料の製造方法としては、１５０～１７０℃で１時間以内に硬化
させることが好ましい。硬化温度が１５０℃に満たない場合は、マトリックス樹脂である
エポキシ樹脂組成物の反応率が、９０％に満たないことがあるため好ましくない。また、
１７０℃を超える場合は、多量のエネルギーが必要となるため好ましくない。さらに、硬
化時間が１時間を超える場合も、多量のエネルギーが必要となるため、好ましくない。
【００９４】
　本発明のエポキシ樹脂組成物をマトリックス樹脂として用いて構成されたプリプレグを
硬化してなる繊維強化複合材料は、スポーツ用途、一般産業用途および航空宇宙用途に好
適に用いられる。より具体的には、スポーツ用途では、ゴルフシャフト、釣り竿、テニス
やバドミントンのラケット用途、ホッケー等のスティック用途、およびスキーポール用途
に用いられる。また、一般産業用途では、自動車、船舶および鉄道車両等の移動体の構造
材、ドライブシャフト、板バネ、風車ブレード、圧力容器、フライホイール、製紙用ロー
ラ、屋根材、ケーブル、および補修補強材料等に用いられる。さらに好適には、自転車用
部品、自転車用ホイールに用いられる。
【実施例】
【００９５】
　以下、本発明を実施例により、さらに詳細に説明する。各種物性の測定は次の方法によ
った。なお、これらの物性は、特に断わりのない限り、温度２３℃、相対湿度５０％の環
境で測定した。
【００９６】
　（１）樹脂組成物の調製
　ニーダー中に、ジアミノジフェニルスルホン、ジシアンジアミドおよびその誘導体とウ
レア化合物以外の成分を所定量加え、混練しつつ、１６０℃まで昇温し、１６０℃、１時
間混練することで、透明な粘調液を得た。８０℃まで混練しつつ降温させ、ジアミノジフ
ェニルスルホン、ジシアンジアミドおよびその誘導体とウレア化合物を所定量添加え、混
練しエポキシ樹脂組成物を得た。各実施例、比較例の成分配合比は、表１に示す通りであ
る。なお、ここで用いた原料の分子量等は以下に示す通りである。
＜アミン型エポキシ樹脂＞
・トリグリシジル‐ｐ‐アミノ‐o‐メチルフェノール（“スミエポキシ（登録商標）”
ＥＬＭ１００、エポキシ当量：１０６、住友化学工業（株）製）
・テトラグリシジルジアミノジフェニルメタン（“スミエポキシ（登録商標）”ＥＬＭ４
３４、住友化学工業（株）製、エポキシ当量：１２５）
＜ビスフェノール型エポキシ樹脂＞
・ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（“ｊＥＲ（登録商標）”８２８、エポキシ当量：１
８９、ジャパンエポキシレジン（株）製）
・ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（“ｊＥＲ（登録商標）”１００１、エポキシ当量：
４７５、ジャパンエポキシレジン（株）製）
・ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（“ｊＥＲ（登録商標）”１００９、エポキシ当量：
３３００、ジャパンエポキシレジン（株）製）
＜ジアミノジフェニルスルホン＞
・４，４’‐ジアミノジフェニルスルホン（ “セイカキュカ”‐Ｓ、和歌山精化工業（
株）製）
＜ジシアンジアミドまたはその誘導体＞
・ジシアンジアミド（ＤＩＣＹ７、ジャパンエポキシレジン（株）製）
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＜ウレア化合物＞
・ＤＣＭＵ９９（３‐(３，４‐ジクロロフェニル)１，１‐ジメチルウレア、保土ヶ谷化
学工業（株）製）
＜熱可塑性樹脂＞
・“ビニレック（登録商標）”Ｅ（ポリビニルホルマール、チッソ（株）製）
（２）樹脂硬化物の曲げ弾性率、曲げ撓み量測定
　未硬化の樹脂組成物を真空中で脱泡した後、２ｍｍ厚のテフロン（登録商標）製スペー
サーにより厚み２ｍｍになるように設定したモールド中で、各実施例、比較例に記載の温
度で１時間硬化させ、厚さ２ｍｍの樹脂硬化物を得た。この樹脂硬化物から、幅１０ｍｍ
、長さ６０ｍｍの試験片を切り出し、インストロン万能試験機（インストロン社製）を用
い、スパン間長さを３２ｍｍ、クロスヘッドスピードを２．５ｍｍ／分とし、ＪＩＳ　Ｋ
７１７１（１９９４）に従って３点曲げを実施し、曲げ弾性率および曲げ撓み量を得た。
サンプル数はｎ＝５とし、その平均値で比較した。
（３）樹脂硬化物の反応率測定
　フーリエ変換赤外分光光度計（ＩＲ　Ｐｒｅｓｔｉｇｅ‐２１：株式会社島津製作所製
）を用い、エポキシ樹脂組成物と樹脂硬化物のベンゼン環ピーク（１５１０ｃｍ－１）と
オキシラン環ピーク（９１０ｃｍ－１）の吸光度の面積を測定し、ベンゼン環に対するオ
キシラン環の面積比を得た。ベンゼン環に対するオキシラン環の面積比は、（オキシラン
環ピークの面積）／（ベンゼン環のピークの面積）から求めた。樹脂硬化物の反応率は、
（１－（樹脂硬化物の面積比）／（エポキシ樹脂組成物の面積比））×１００から算出し
た。
（４）樹脂硬化物のガラス転移温度の測定
　上記（２）に従い作製した板状の樹脂硬化物からダイヤモンドカッターを用い幅１３ｍ
ｍ、長さ５０ｍｍのサンプルを切り出した。このサンプルを、動的粘弾性測定装置（レオ
メーターＲＤＡ２：レオメトリックス社製）を用い、昇温速度５℃／ｍｉｎで昇温し、周
波数１．０Ｈｚのねじりモードで貯蔵弾性率の測定を行った。このときの貯蔵弾性率のオ
ンセット温度をガラス転移温度とした。また、測定数はｎ＝３とし、その平均値で比較し
た。
（５）プリプレグの作製
　上記（１）に従い調製した樹脂組成物を、リバースロールコーターを使用し離型紙状に
塗布し、樹脂フィルムを作製した。次に、シート状に一方向に整列させた炭素繊維“トレ
カ（登録商標）”Ｔ７００Ｓ（東レ（株）製、引張弾性率：２３０ＧＰａ、引張強度：４
９００ＭＰａ）に樹脂フィルム２枚を炭素繊維の両面から重ね、加熱加圧して樹脂組成物
を含浸させ、単位面積辺りの炭素繊維重量１２５ｇ／ｍ２、繊維重量含有率６８％の、Ｔ
７００Ｓ使い一方向プリプレグを作製した。
（６）繊維強化複合材料のガラス転移温度の測定
　上記（５）に従い作製したＴ７００Ｓ使い一方向プリプレグを、２０層構成になるよう
一方向に積層した後、オートクレーブ内で、各実施例、比較例に記載の温度、０．３ＭＰ
ａで１時間加熱加圧して硬化し、繊維強化複合材料を作製した。得られた繊維強化複合材
料からダイヤモンドカッターを用い幅１３ｍｍ、長さ５０ｍｍのサンプルを切り出した。
このサンプルを、動的粘弾性測定装置（レオメーターＲＤＡ２：レオメトリックス社製）
を用い、昇温速度５℃／ｍｉｎで昇温し、周波数１．０Ｈｚのねじりモードで貯蔵弾性率
の測定を行った。このときの貯蔵弾性率のオンセット温度をガラス転移温度とした。また
、測定数はｎ＝３とし、その平均値で比較した。
（７）繊維強化複合材料の圧縮強度の測定
　上記（６）と同様にして、繊維強化複合材料を作製した。得られた繊維強化複合材料か
らＪＩＳ Ｋ７０７６のＡ法試験片の形状および寸法で試験片を切り出し、０°圧縮強度
を測定した。測定数はｎ＝５とし、その平均値を求めた。
（８）繊維強化複合材料のシャルピー衝撃値の測定
　上記（５）に従い作製したＴ７００Ｓ使い一方向プリプレグを、３０層構成になるよう
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一方向に積層した後、オートクレーブ内で、各実施例、比較例に記載の温度、０．３ＭＰ
ａで１時間加熱加圧して硬化し、厚さ３２ｍｍの繊維強化複合材料を作製した。得られた
繊維強化複合材料からダイヤモンドカッターを用い、幅１０ｍｍ、長さ８０ｍｍのサンプ
ルを切り出した。このサンプルをＪＩＳ　Ｋ７０７７に従ってシャルピー衝撃試験を実施
し、シャルピー衝撃値を得た。サンプル数はｎ＝５とし、その平均値で比較した。
【００９７】
　上記方法により各実施例、比較例についてエポキシ樹脂組成物、プリプレグおよび繊維
強化複合材料を作製し、特性を測った結果を表１および表２にまとめて示す。
【００９８】
　（実施例１）
　表１に示す通り、アミン型エポキシ樹脂としてＥＬＭ１００を３５部、ビスフェノール
型エポキシ樹脂としてｊＥＲ８２８を４０部とｊＥＲ１００１を２５部、ジアミノジフェ
ニルスルホンとしてセイカキュア‐Ｓを３部、ジシアンジアミドまたはその誘導体として
ＤＩＣＹ７を５部、ウレア化合物としてＤＣＭＵ９９を３部、さらに熱可塑性樹脂として
ビニレックＥを４部用いて、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型
エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、３００であり、全エポキシ樹脂成分のエポキシ
基１当量に対する〔Ｃ〕および〔Ｄ〕の活性水素基数の総量（以下、活性水素基数と略す
。）は、０．８当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂
硬化物を得た。この時の反応率は、１００％であった。また、かかるエポキシ樹脂組成物
を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた
樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表１に示すとおり良好であった。
【００９９】
　（実施例２）
　アミン型エポキシ樹脂としてＥＬＭ４３４を３５部とした以外は、実施例１と同様にし
て、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均
エポキシ当量は、３００であり、活性水素基数は、０．８当量であった。得られたエポキ
シ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、１００％で
あった。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製し
た。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表１
に示すとおり良好であった。
【０１００】
　（実施例３）
　アミン型エポキシ樹脂としてＥＬＭ４３４を５０部、ビスフェノール型エポキシ樹脂と
してｊＥＲ８２８を２５部とｊＥＲ１００１を２５部、とした以外は、実施例２と同様に
して、エポキシ樹脂組成物を調製した。一方、この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成
分の平均エポキシ当量は、３３２であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬
化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、９８％であり、活性水素基数は、０．８
当量であった。この樹脂硬化物の曲げ弾性率とガラス転移温度は、実施例２に比べて向上
した。また、このエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。
このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表１に示
すとおりである。得られた繊維強化複合材料のシャルピー衝撃値は、実施例２に比べて若
干低下したが、良好なものであり、ガラス転移温度と０°圧縮強度が、実施例２に比べて
向上した。
【０１０１】
　（実施例４）
　ビスフェノール型エポキシ樹脂としてｊＥＲ８２８を３０部とｊＥＲ１００９を２０部
した以外は、実施例３と同様にして、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェ
ノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、１４３３であった。得られたエポキシ
樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、９８％であり
、活性水素基数は、０．８当量であった。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５
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０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、
繊維強化複合材料の特性は、表１に示すとおりである。この樹脂硬化物のガラス転移温度
は、実施例３に比較し低下したが実用上問題ないレベルであり、曲げ弾性率と曲げ撓み量
は、実施例３に比べて向上した。また、この繊維強化複合材料の０°圧縮強度とシャルピ
ー衝撃値は、実施例３に比べて共に向上した。
【０１０２】
　（実施例５）
　ジアミノジフェニルスルホンとしてセイカキュア‐Ｓを５部とした以外は、実施例３と
同様にして、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成
分の平均エポキシ当量は、３３２であり、活性水素基数は、０．８当量であった。得られ
たエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、９
５％であった。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を
作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は
、表１に示すとおりである。実施例３に比べて、樹脂硬化物の曲げ弾性率が向上した結果
、繊維強化複合材料の０°圧縮強度も向上した。
【０１０３】
　（実施例６）
　ジアミノジフェニルスルホンとしてセイカキュア‐Ｓを９部とした以外は、実施例３と
同様にして、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成
分の平均エポキシ当量は、３３２であり、活性水素基数は、０．９当量であった。得られ
たエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、９
２％であった。また、このエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作
製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、
表１に示すとおりである。実施例３に比べて、この樹脂硬化物のガラス転移温度は低下し
たが、曲げ弾性率が大きく向上し、繊維強化複合材料のガラス転移温度の低下と０°圧縮
強度も大きな向上がみられた。
【０１０４】
　（実施例７）
　ビスフェノール型エポキシ樹脂としてｊＥＲ８２８を２５部、ｊＥＲ１００１を１５部
、ｊＥＲ１００９を１０部とした以外は、実施例５と同様にして、エポキシ樹脂組成物を
調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、８９７で
あり、活性水素基数は、０．９当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で
硬化させ、樹脂硬化物を得た。この時の反応率は、９６％であった。また、このエポキシ
樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物か
ら得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表１に示すとおりである。このエポ
キシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物の曲げ弾性率と曲げ撓み量は、実施例３に比べて
共に大きく向上し、繊維強化複合材料の０°圧縮強度とシャルピー衝撃値も、実施例３に
比べて大きく向上した。
【０１０５】
　（比較例１）
　アミン型エポキシ樹脂として、ＥＬＭ４３４を２５部、ビスフェノール型エポキシ樹脂
として、ｊＥＲ８２８を２５部とｊＥＲ１００１を５０部とした以外は、実施例１と同様
にしてエポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平
均エポキシ当量は、３８０であり、活性水素基数は、１．０当量であった。得られたエポ
キシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組
成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得ら
れた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反
応率は、１００％であったが、この樹脂硬化物は、ガラス転移温度が低い上に、弾性率も
不十分であった。また、繊維強化複合材料は、ガラス転移温度、０°圧縮強度が不十分で
あった。
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【０１０６】
　（比較例２）
　アミン型エポキシ樹脂としてＥＬＭ４３４を６０部、ビスフェノール型エポキシ樹脂と
してｊＥＲ８２８を２０部とｊＥＲ１００１を２０部とした以外は、実施例１と同様にし
てエポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エ
ポキシ当量は、３３２であり、活性水素基数は、０．７当量であった。得られたエポキシ
樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物
を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた
樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物は、反応
率が８８％と低い上に、曲げ撓み量も不十分であった。また、繊維強化複合材料は、シャ
ルピー衝撃値が不十分であった。
【０１０７】
　（比較例３）
　ジアミノジフェニルスルホンを配合しなかった以外は、実施例１と同様にして、エポキ
シ樹脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当
量は、３８７であり、活性水素基数は、０．８当量であった。得られたエポキシ樹脂組成
物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて
１５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化
物、繊維強化複合材料の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、９７
％であったが、ガラス転移温度が低い上に、曲げ弾性率も不十分であった。また、繊維強
化複合材料は、ガラス転移温度と０°圧縮強度が不十分であった。
【０１０８】
　（比較例４）
　ジアミノジフェニルスルホンとしてセイカキュア‐Ｓを１１部、ジシアンジアミドまた
はその誘導体としてＤＩＣＹ７を４部用いた以外は、実施例４と同様にして、エポキシ樹
脂組成物を調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は
、１４３３であり、活性水素基数は、０．９当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物
を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１
５０℃で繊維強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物
、繊維強化複合材料の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、９０％
であった。また、ガラス転移温度が低い上に、曲げ撓み量も不十分であった。また、繊維
強化複合材料は、ガラス転移温度とシャルピー衝撃値が不十分であった。
【０１０９】
　（比較例５）
　ジアミノジフェニルスルホンとしてセイカキュア‐Ｓを２８部用い、ジシアンジアミド
またはその誘導体を用いなかった以外は、実施例３と同様にして、エポキシ樹脂組成物を
調製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、３３２で
あり、活性水素基数は、０．８当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で
硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維
強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複
合材料の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、７０％であり、不十
分であった。また、ガラス転移温度が低い上に、曲げ撓み量も不十分であった。また、繊
維強化複合材料は、ガラス転移温度とシャルピー衝撃値が不十分であった。
【０１１０】
　（比較例６）
　ウレア化合物を用いなかった以外は、実施例４と同様にして、エポキシ樹脂組成物を調
製した。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、１４３３で
あり、活性水素基数は、０．８当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で
硬化させ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維
強化複合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複
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あり、ガラス転移温度、曲げ弾性率、曲げ撓み量の何れも不十分であった。また、繊維強
化複合材料は、ガラス転移温度、０°圧縮強度、シャルピー衝撃値の何れも不十分であっ
た。
【０１１１】
　（比較例７）
　ビスフェノール型エポキシ樹脂としてｊＥＲ８２８を７５部、熱可塑性樹脂としてビニ
レックＥを６部用いた以外は、比較例１と同様にして、エポキシ樹脂組成物を調製した。
この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、１８９であり、活性
水素基数は、０．８当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、
樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材
料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特
性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、１００％であったが、ガラス転
移温度、曲げ弾性率、曲げ撓み量の何れも不十分であった。また、繊維強化複合材料は、
０°圧縮強度、シャルピー衝撃値の何れも不十分であった。
【０１１２】
　（比較例８）
　ビスフェノール型エポキシ樹脂としてｊＥＲ８２８を１５部とｊＥＲ１００９を６０部
、ジシアンジアミドまたはその誘導体としてＤＩＣＹ７を４部用い、熱可塑性樹脂を用い
なかった以外は、比較例１と同様にして、エポキシ樹脂組成物を調製した。この時のビス
フェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、２６７８であり、活性水素基数は
、１．０当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化させ、樹脂硬化物
を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複合材料を作製し
た。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料の特性は、表２
に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、１００％であったが、ガラス転移温度と曲
げ弾性率が不十分であった。また、繊維強化複合材料は、ガラス転移温度と０°圧縮強度
が不十分であった。
【０１１３】
　（比較例９）
　ジシアンジアミドまたはその誘導体としてＤＩＣＹ７を１部用い、ウレア化合物として
ＤＣＭＵ９９を１部用いた以外は、実施例７と同様にして、エポキシ樹脂組成物を調整し
た。この時のビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量は、３３２であり、
活性水素基数は、０．４当量であった。得られたエポキシ樹脂組成物を１５０℃で硬化さ
せ、樹脂硬化物を得た。また、かかるエポキシ樹脂組成物を用いて１５０℃で繊維強化複
合材料を作製した。このエポキシ樹脂組成物から得られた樹脂硬化物、繊維強化複合材料
の特性は、表２に示すとおりである。樹脂硬化物の反応率は、８５％と、不十分であり、
ガラス転移温度と曲げ撓み量も不十分であった。また、繊維強化複合材料は、ガラス転移
温度とシャルピー衝撃値が不十分であった。
【０１１４】



(21) JP 5326435 B2 2013.10.30

10

20

30

40

【表１】

【０１１５】
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【表２】

【０１１６】
　実施例１と実施例２を比較すると、アミン型エポキシ樹脂としてトリグリシジル‐ｐ‐
アミノ‐o‐メチルフェノールに換えてテトラグリシジルジアミノジフェニルメタン用い
た結果、樹脂硬化物と繊維強化複合材料のガラス転移温度が向上し、アミン型エポキシ樹
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脂としてテトラグリシジルジアミノジフェニルメタンがより好ましいことが確認された。
【０１１７】
　実施例２と実施例３を比較すると、アミン型エポキシ樹脂のテトラグリシジルジアミノ
ジフェニルメタンの配合量を増量し、それに伴い、ビスフェノール型エポキシ樹脂の配合
量を減量し、アミン型エポキシ樹脂とビスフェビール型エポキシ樹脂の配合量の比率を本
発明のより好ましい範囲内とすることにより、樹脂硬化物のガラス転移温度と曲げ弾性率
が向上することが確認された。また、かかる配合により、繊維強化複合材料のシャルピー
衝撃値は若干低下したが、０°圧縮強度が大きく向上することが確認された。
【０１１８】
　実施例３、実施例５、および、実施例６の比較により、ジアミノジフェニルスルホンの
配合量の効果が確認された。すなわち、他の配合組成は同一とし、ジアミノジフェニルス
ルホンの配合量を３部、５部、９部とした比較がなされた。この結果、ジアミノジフェノ
ルスルホンを、本発明の好ましい範囲内にある５部配合した実施例５が、３部配合した実
施例３や９部配合した実施例６に比べて、樹脂硬化物のガラス転移温度、曲げ弾性率、曲
げ撓み量のバランスが良好であり、繊維強化複合材料のガラス転移温度、０°圧縮強度、
シャルピー衝撃値も良好であることが確認された。
【０１１９】
　実施例３と４を比較により、ビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量の
影響が確認された。なお、平均エポキシ当量は、ビスフェノール型エポキシ樹脂成分の範
囲内で比較すると、平均分子量とほぼ１対１に対応する指標と見なして良い。すなわち、
ビスフェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量を本発明のより好ましい範囲内に
ある１４３３とした実施例４は、平均エポキシ当量が３３２である実施例３に比べて、樹
脂硬化物のガラス転移温度は低下するものの、曲げ弾性率と曲げ撓み量のいずれもが向上
することが確認された。また、繊維強化複合材料の０°圧縮強度とシャルピー衝撃値のバ
ランスも向上し、全体として、より好ましい特性となった。
【０１２０】
　実施例７は、アミン型エポキシ樹脂とビスフェノール型エポキシ樹脂の配合量、ビスフ
ェノール型エポキシ樹脂成分の平均エポキシ当量、ジアミノジフェノルスルホンの配合量
を本発明のより好ましい範囲とした結果、いずれの実施例と比べても、樹脂硬化物のガラ
ス転移温度、曲げ弾性率、曲げ撓み量の全てが最も良好か、あるいは最も良好なものとほ
ぼ同等であることが確認された。また、繊維強化複合材料のガラス転移温度、０°圧縮強
度、シャルピー衝撃強度も全て、樹脂硬化物と同様に、いずれの実施例と比べても、最も
良好か、あるいは最も良好なものとほぼ同等であることが確認された。
【０１２１】
　比較例１及び２は、アミン型エポキシ樹脂とビスフェノール型エポキシ樹脂の配合量が
本発明の範囲外である。その結果、比較例１では、ガラス転移温度と曲げ弾性率が不十分
となり、比較例２では、硬化物の反応率と曲げ撓み量が不十分であった。このため、比較
例１では、繊維強化複合材料のガラス転移温度と０°圧縮強度が不足し、比較例２では、
繊維強化複合材料のシャルピー衝撃値が不十分であった。
【０１２２】
　比較例３は、本発明の必須成分であるジアミノジフェニルスルホンが配合されていない
（それ以外は、実施例１と同一の配合）。この結果、硬化物のガラス転移温度と曲げ弾性
率が不十分であった。このため、繊維強化複合材料のガラス転移温度と０°圧縮強度が不
十分であった。
【０１２３】
　比較例４は、ジアミノジフェノルスルホンの配合量が、本発明の範囲外である（それ以
外は、実施例４と同一の配合）。この結果、硬化物のガラス転移温度と曲げ弾性率が不十
分となった、このため、繊維強化複合材料のシャルピー衝撃値が不十分となった。
【０１２４】
　比較例５は、ジアミノジフェノルスルホンの配合量が本発明の範囲外であり、さらに、
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本発明の必須成分であるジシアンジアミドまたはその誘導体が配合されていない（それ以
外は、実施例３と同一の配合）。この結果、硬化物の反応率、ガラス転移温度、曲げ撓み
量が不十分であった。このため、繊維強化複合材料のガラス転移温度とシャルピー衝撃値
が不十分であった。
【０１２５】
　比較例６は、本発明の必須成分であるウレア化合物が配合されていない（それ以外は、
実施例４と同同一の配合）。この結果。硬化物の、反応率、ガラス転移温度、曲げ弾性率
、曲げ撓み量が不足した。このため、繊維強化複合材料のガラス転移温度、０°圧縮強度
とシャルピー衝撃値が不十分であった。
【０１２６】
　比較例７及び８は、アミン型エポキシ樹脂とビスフェノール型エポキシ樹脂の配合量が
本発明の範囲外であることに加えて、ビスフェノール型エポキシ樹脂の平均エポキシ当量
が、本発明の好ましい範囲外である。この結果、比較例１と比べ、比較例７では、硬化物
の曲げ撓み量がさらに低下したため、ガラス転移温度、弾性率、曲げ撓み量のいずれもが
不十分となり、繊維強化複合材料のガラス転移温度、０°圧縮強度、シャルピー衝撃値共
に不十分であった。また、比較例８では、硬化物のガラス転移温度と曲げ弾性率が大きく
低下し、繊維強化複合材料のガラス転移温度、０°圧縮強度とシャルピー衝撃値が不十分
であった。
【０１２７】
　比較例９は、本発明の必須成分を全て必要な範囲内で含んでいるが、硬化物の反応率が
不十分であり、ガラス転移温度と曲げ撓み量も不十分であった。この結果、繊維強化複合
材料のガラス転移温度とシャルピー衝撃値も不十分であった。
【産業上の利用可能性】
【０１２８】
　本発明によれば、優れた耐熱性、弾性率、伸度等を有する硬化物をあたえるエポキシ樹
脂組成物を提供することができ、優れた耐熱性、圧縮強度、耐衝撃性等を併せ持つ繊維強
化複合材料を得ることができる。
【０１２９】
　本発明によるエポキシ樹脂組成物、プリプレグ及び繊維強化複合材料は、ゴルフクラブ
用シャフト、釣り竿、バトミントンラケット用シャフト、車椅子用フレーム、ホッケー用
スティックなどに用いることができるが、好適には、自転車用部品、さらに好適には、自
転車用ホイールとして用いることができる。
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