
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　反応炉の一方から原料等の供給、他方から生成炭素繊維を回収する気相法炭素繊維の製
造装置において、反応炉を 耐火物で構成し、該ケースの外側か
ら該耐火物の内壁に沿って発熱体内挿保護管を連通し、ケースの外側の保護管端部におけ
る保護管外表面とケースとの間を気密構造及び熱膨張吸収構造としてなる装置。
【請求項２】
発熱体と保護管の間に不活性ガスを流通させる請求項１に記載の装置。
【請求項３】
反応炉の長さ方向に対する直角断面が長方形であり、該長方形の長辺側に発熱体内挿保護
管が連通している請求項１または２に記載の装置。
【請求項４】
反応炉内に炭素繊維掻き取り冶具を設ける請求項１～３のいずれかに記載の装置。
【請求項５】
気相法炭素繊維の製造方法において、請求項１～４のいずれかに記載の製造装置を用いる
ことを特徴とする気相法炭素繊維の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【産業上の利用分野】
本発明は炭素繊維、より詳しくは有機化合物の熱分解による気相法によってウイスカー状
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の微細炭素繊維を製造する装置に関する。
これらの方法によって得られる気相法炭素繊維は繊維径が０．０１μｍ～５μｍ、長さが
１μｍ～１０００μｍ程度の繊維状を形成し、黒鉛網面が繊維軸に沿って発達し内部に中
空の穴があるのが特徴である。
【０００２】
【従来の技術】
気相法炭素繊維を製造する方法は、加熱炉内で有機化合物を熱分解して炭素繊維を１工程
で得ることの出来る優れた方法であるが、工業的な生産性に問題があり改善改良がなされ
てきた。
例えば初めはセラミックス基板に遷移金属の超微粒子を付着させてから有機化合物を供給
し分解させ長時間成長させて比較的太く長い気相法炭素繊維を製造する方法であった。
この方法は良好な物性の炭素繊維が得られるが、太くなると反応速度が遅く、工業生産に
は不十分であった。
その後反応炉（熱分解炉）内に原料有機化合物及び触媒となる遷移金属を生成させる化合
物を連続的に供給し、炉内で有機化合物の熱分解及び遷移金属を含む化合物の熱分解を行
ない、遷移金属の微粒子（触媒）を生成させ、短時間に微細な炭素繊維を製造する方法が
開発された。炭素繊維を太く長くするには長時間を要するが、微細な炭素繊維は反応速度
（生成速度）が速いので、生産性が高い。
【０００３】
この方法において原料化合物の供給方法や触媒の生成方法として各種の方法が提案されて
いる。例えば原料化合物を気体あるいは液体で供給する方法、触媒を生成させる化合物、
例えばフェロセン等を気化させて炉内に供給したり、原料化合物にフェロセン等を溶解さ
せて、炉内に噴霧する方法などである。これらの方法においていずれもキャリヤーガスと
して多量の水素ガスが使用され、前記噴霧する方法では水素ガスを用いてフェロセン等を
溶解させた液状の原料化合物を噴霧している。
【０００４】
反応炉は通常８００～１３００℃程度に加熱され、内部は水素ガスを多量に含むので、材
質、加熱方法等はかなり制限される。従来知られている反応炉は一般にセラミックス製で
形状は円筒形（管）が多い。加熱はこの管状体の外周に発熱体を配置して行なっている。
【０００５】
【発明が解決しようとする課題】
炭素繊維の製造において生産性を上げるには反応炉（内容積）はできるだけ大きい方がよ
い。しかし反応炉は気密性が要求されるので、これを満足し、かつ大型で１体もののセラ
ミックス管を製作することは難しく、またコスト的にも問題がある。
また反応炉は有機化合物等を熱分解し、炭素繊維の生成に必要な温度を維持しなければな
らないので、単純に管径を大きくすると問題が生ずる。
【０００６】
原料や触媒化合物は熱分解温度以下で反応炉内に供給され、特に原料化合物に触媒化合物
を溶解して供給する場合は、これらの化合物の融点以下で供給される。これを反応炉内で
熱分解し、炭素繊維の生成温度にするには顕熱、蒸発熱、熱分解に要する熱等多量の熱量
が必要になる。
従来反応炉は管状体の外側から加熱されているので、炉内のガスは炉壁からの伝熱、輻射
、対流等によって加熱される。その場合原料ガス等の炉内での滞留時間は多量の水素ガス
を使用する等のため通常かなり短い。原料や水素ガスの供給量を少なくして滞留時間を長
くすることは生産性の低下につながる。
【０００７】
反応容積を大きくし、かつ原料の供給量をある程度以上維持しようとするとどうしても炉
壁から離れた中央部分は熱量が不足し、温度が炉壁に較べ低くなり、反応率が低下する。
これに対して炉壁から離れた中央部分の温度を上げようとして反応炉の内壁面の温度を高
くすると炉壁近傍での炭素繊維化が難しくなる。
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本発明の目的は気相法炭素繊維の製造装置において、セラミックス製の大型の反応炉の製
作が可能であり、さらに炉内温度の均一化を可能とする装置を提供することにある。
【０００８】
【課題を解決するための手段】
　本発明は上記の事情に鑑み、先ず反応炉を従来のセラミックスの一体成形体から耐火レ
ンガ等の耐火物に換えて構築し、その際の気密性等に配慮し、さらに炉内の均一化には炉
内の断面を異方性の反応炉とすることで従来の欠点を解消したものである。
　即ち、本発明は反応炉の一方から原料等の供給、他方から生成炭素繊維を回収する気相
法炭素繊維の製造装置において、反応炉を 耐火物で構成し、該
ケースの外側から該耐火物の内壁にそって発熱体内挿保護管を連通し、ケース外側の保護
管端部における保護管外表面とケースとの間を気密構造及び熱膨張吸収構造としてなる装
置である。この場合望ましくは反応炉の断面を長方形等の異方形とする。
【０００９】
以下本発明装置の望ましい実施例を図面に基づき具体的に説明する。
図１は本発明装置の断面図で反応炉の長さ方向（反応物質の流れ方向）の断面を示す。図
２は図１のＡ－Ａ断面図、図３は図１のＢ－Ｂ断面図である。反応炉は耐火物層２で構成
され、１が反応炉の内部である。図示の耐火物層はＳｉ 3  Ｎ 4  、ＳｉＣ、アルミナ等の耐
火レンガを用い積層しているが、Ｈ 2  気流中で１３００℃の温度で安定な材料であれば、
いずれでもよく、またキャスタブル耐火物で１体に構成することもできる。そして内側を
これらの耐火材、外側を断熱性の耐火材とするのが望ましい。反応炉は水素ガスが使用さ
れるので気密性が要求されるが、耐火レンガ等では気密の保持が難しいので、本発明装置
では耐火物層２の外側に鉄板等の金属ケース３を設けた。反応炉の上部もフランジ４によ
り気密性を保つ。
【００１０】
ベンゼン等の化合物にフェロセン等の触媒となる化合物を溶解した反応原料５及び水素ガ
ス６をフランジ４に気密に取付けた導入管により夫々反応炉内に供給する。７はその際の
スプレーノズルで水素ガスを用いて反応物質（原料）を反応炉内に噴霧する。
この装置を用いることにより生成する微細な炭素繊維は主として炉壁面に析出する。析出
量がある程度の量になったときこれを掻き取ることが必要になる。そのための冶具が８で
ある。この冶具は棒状体の下端に長方形のリングが取付けられており、リングを反応炉の
内壁に沿って上下させることにより炭素繊維を掻き落とす。棒状体とフランジの部分も気
密性が保たれている。掻き落とされた炭素繊維はその回収部９を通って移送装置（図示せ
ず）により運ばれる。排ガスも反応炉の下部を通ってその処理装置に移される。
【００１１】
反応炉内１は図２に示すように炉の長さ方向（反応原料の流れ方向）に対する直角断面は
長方形である。また、図の反応炉は内壁面から加熱されるので中央部分が内壁面に較べ温
度が下がるので、壁面から中央部分迄の距離はできるだけ短い方がよい。しかし工業化の
ためにスケールアップし、生産量を多くするには必然的に反応炉の断面積を大きくする必
要があり、この両者の条件を満足するには反応炉の短辺側の長さを限界範囲に固定し、長
辺側を長くすることにより断面積を大きくすればよい。即ち、反応炉内面における断面の
長辺と短辺の長さの異なる異方性（長方形）の反応炉としたものである。この場合反応炉
内部の短辺の長さ（対向する長辺間の距離）は５００ｍｍ以下、好ましくは３００ｍｍ以
下である。反応炉の長辺側は必要な断面積に応じて長くすることができるが、市販されて
いる発熱体の長さ、または製作可能な長さから考えると２０００ｍｍが限界であり、実質
反応炉内長さは１６００ｍｍ程度である。しかし極端に長辺側を長くし、短辺側を短くす
ると炭素繊維の析出空間にも問題が生ずるので、短辺長さは少なくとも３０ｍｍ以上が必
要である。これらのことから反応炉断面の長方形はその長辺と短辺の長さの比は３～５０
であることが好ましい。
【００１２】
反応炉の加熱は炉の壁面の内部に配置した発熱体により行なう。反応炉内が水素雰囲気で
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あるため直接発熱体を雰囲気に曝すことはできないので、保護管内に発熱体を間隔を設け
て挿入した。従って、発熱体としてはＳｉＣ，タングステン、モリブデン、白金等が使用
できる。図において１０がＳｉＣ等の発熱体で両端が電源に接続される。１１がその保護
管、例えばＳｉＣ、Ｓｉ 3  Ｎ 4  である。発熱体は炉のケースの外側から反応炉の内壁面を
通っているが、発熱部分は炉内に位置する部分であるようにする。
【００１３】
炭素繊維は炉の内壁に析出するので、この掻き取りに支障のないよう保護管は炉の内壁面
に凹溝１２を設け、その中に保護管の表面が壁面よりわずかに内部に位置するように保護
管を配置する。この状態を図１のＢ－Ｂ断面図である図３に示す。発熱体や保護管の太さ
は反応炉の容量等に応じて選ばれるが、例えば発熱体がＳｉＣの場合で直径８～５０ｍｍ
、保護管の内径は１０～６０ｍｍ程度が適当である。保護管は図示の長方形の炉では長辺
側に多数配置されている。発熱体の本数は炉の長さ、発熱量、温度の均一性、目標温度に
よって決める。これらの保護管の配列間隔は内壁面の温度の均一化には狭い程よいが、一
方間隔が狭く、即ち保護管の数が多くなるほど繁雑となり、設備費も嵩む。
【００１４】
図示の反応炉は断面長方形であるが、断面積が比較的小さな炉では断面が異方性でなくて
も炉壁と中心部の距離はあまり大きくならないので、断面が例えば正方形の反応炉も可能
である。この場合には発熱体内挿保護管は図示の場合より間隔を大きくして周囲全体に設
けるのが好ましい。
【００１５】
反応炉内は水素雰囲気であるので、そのシールが重要であり、また炉体や保護管の熱膨張
を考慮する必要がある。本発明の具体例を図４に示す。この図は図１におけるケース外側
の発熱体及び保護管の端部の拡大図である。ケース３の保護管挿入口に金属性のフレキシ
ブルチューブからなる接続部材１３を固定し、その先端をフランジ構造とする。このフラ
ンジにフレキシブルチューブ１４の先端のフランジ１８を接合する。保護管の先端にはフ
レキシブルチューブ固定部材１５を取付ける。この部材１５は保護管とは気密に固定され
ており、先端側がフランジ、他端は断面鍵型の構造をなしている。そしてこのフレキシブ
ルチューブ固定部材１５の鍵型内にフレキシブルチューブ１４の断面鍵状の他端が嵌合シ
ール１９される。これらのフレキシブルチューブその他の部材に用いられる各材料は気密
性のものにしてかつ必要な耐熱性材料で構成される。保護管の先端はフレキシブルチュー
ブ固定部材１５のフランジに別のフランジ１６を接合することにより密閉される。この場
合フランジ１６には発熱体１０が挿通されており、保護管との熱膨張の差を考慮して発熱
体１０とフランジ１６とは摺動可能に絶縁材２０でシールされる。
【００１６】
保護管はＳｉＣ質等の緻密なものであるが、長時間使用していると水素ガスが浸透して管
内に水素ガスが含まれるおそれがある。そこで安全のためにセラミックス管内に窒素、ア
ルゴン等の不活性ガス１７を流すことが好ましい。こうすれば万一セラミックス管が破損
しても外に水素が漏れることを防ぐことができる。以上のように構成することにより水素
ガスは炉外に漏れることはなく、また炉体や保護管に熱膨張（あるいは収縮）に差があっ
てもフレキシブルチューブ構造で吸収できるので、支障なく運転することができる。
【００１７】
［本発明装置の使用例］
図に示す反応炉はＳｉＣ質レンガを積み重ねて反応炉の内壁部分を作り、その外周は断熱
材で遮蔽し、最外殻は鉄板ケースで囲繞した。その反応炉内の断面の形状は、短辺２０ｃ
ｍ、長辺１００ｃｍの長方形で長さは２００ｃｍである。ヒーターを隔離保護するセラミ
ック管は、内径が４ｃｍ、長さ２００ｃｍのＳｉＣ管を用いた。また、発熱体は太さ３ｃ
ｍで、炉内の発熱部分となるところがＳｉＣ質のものを用いた。この発熱体を内装したセ
ラミック管を図のように長辺側に夫々９本配置した。
反応炉の熱膨張を吸収するため図４に示すように金属性のフレキシブルチューブを用い、
これを接続部材により一端を鉄板ケースに、他端をフランジに固定した。フランジが発熱
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体に接する部分は、発熱体の熱膨張を考慮して摺動可能なシール構造とした。
【００１８】
炉壁に生成する気相法炭素繊維を掻き取る装置は、反応断面の壁より２ｍｍ小さい長方形
状の金属棒の冶具でこれを２本の軸で支持し一定間隔で上下させた。反応炉にベンゼン９
６．９重量％、フェロセン３重量％、硫黄０．１重量％からなる原料４００ｇ／ｓｅｃ、
水素ガス４００リットル／ｓｅｃの割合で供給し反応させた。セラミック管内にはアルゴ
ンガスを１本当り１リットル／ｍｉｎの流量で流し、不活性雰囲気を維持した。
反応炉表面に生成した気相法炭素繊維は、間欠的に上記冶具で掻き落として回収した。得
られたＶＧＣＦの平均径は０．２１μｍ、長さ１０～３０μｍであり反応率は７０％であ
った。ここで反応率は原料に含まれる炭素量に対する生成炭素繊維の重量比率である。
【００１９】
【発明の効果】
本発明の気相法炭素繊維の製造装置は反応炉が耐火レンガ等の耐火物で構成されているの
で、大型化も、また断面長方形等の異方形の炉も製作可能である。従来のセラミックス製
一体管では大きなものであってとくに断面長方形等の異方性のものは製作が困難であった
。
また従来の一体管は一部破損すれば全体を取替えなければならないが、本発明の反応炉は
耐火物で構成されているので、一部破損の場合、その部分のみを修復することも可能であ
る。
加熱方法においても本発明の装置は炉の内壁面に発熱体があり、炉内に効率よく熱を伝え
ることができる。
【図面の簡単な説明】
【図１】本発明の気相法炭素繊維の製造装置の縦断面図。
【図２】図１のＡ－Ａ断面図。
【図３】図１のＢ－Ｂ断面図。
【図４】図１におけるケース外側の発熱体内挿保護管端部の拡大断面図。
【符号の説明】
１　反応炉の内部
２　耐火物層
３　金属ケース
４　フランジ
５　原料
６　水素ガス
７　スプレーノズル
８　掻き取り冶具
９　回収部
１０　発熱体
１１　保護管
１２　凹溝
１３　フレキシブルチューブ接続部材
１４　フレキシブルチューブ
１５　フレキシブルチューブ固定部材
１６　フランジ
１７　不活性ガス
１８　フランジ
１９　シール部
２０　絶縁材
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】

【 図 ４ 】
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