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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アクリロニトリル系前駆体繊維束を耐炎化し、繊維密度１．３４～１．３８ｇ／ｃｍ３

の耐炎化繊維を得る耐炎化工程と、
　不活性雰囲気中、耐炎化繊維を第一炭素化炉で炭素化処理した後、更に不活性雰囲気中
、第二炭素化炉で、１６０～３００ｍｇ／ｄｔｅｘの張力を付与しながら炭素化処理する
炭素化工程を有し、
　前記炭素化工程の温度勾配を３００～６００℃／ｍｉｎとし、耐炎化繊維に与える積算
熱量を８０～１０５Ｊ・ｈ／ｇとする炭素繊維の製造方法。
【請求項２】
　アクリロニトリル系前駆体繊維束が、単繊維直径が１０～１４μｍの前駆体繊維束であ
る、請求項１に記載の炭素繊維の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は、航空機用等の複合材料に好適に使用される炭素繊維と、それを用いたプリプレ
グおよび繊維強化複合材料に関する。
【背景技術】
【０００２】
　炭素繊維は、比強度・比弾性率に優れ、軽量であるため、熱硬化性及び熱可塑性樹脂の
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強化繊維として、従来のスポーツ・一般産業用途だけでなく、航空・宇宙用途、自動車用
途など、幅広い用途に利用されている。近年、炭素繊維を強化繊維とし、マトリクス樹脂
と一体化させて得られる炭素繊維強化複合材料の優位性はますます高まり、特に自動車、
航空・宇宙用途において、繊維強化複合材料の性能の向上に対する要求が高い。
【０００３】
　これらの複合材料は、例えば、強化繊維にマトリックス樹脂が含浸された中間製品であ
るプリプレグから、加熱・加圧といった成形・加工工程を経て成形される。炭素繊維とマ
トリックス樹脂との複合化において、高性能化を追求するためには、炭素繊維そのもの自
体の強度や弾性率等の機械的物性の向上が必要不可欠であり、炭素繊維の機械的物性を向
上させる検討が行われてきた。
【０００４】
　しかし、炭素繊維自身の機械的物性を向上させても、繊維強化複合材料としては設計上
期待される物性と実際に測定される物性との間に差があり、複合材料とした場合に炭素繊
維の物性発現率が十分ではないという問題がある。
【０００５】
　複合材料に対する炭素繊維の物性発現率を向上させるために、これまで種々の検討がな
されてきた。例えば、特許文献１では、炭素繊維束の形態を扁平とし成形時の開繊性を向
上させることで、均質な成形体とし炭素繊維の強度発現率を高める方法が開示されている
。また、特許文献２では、炭素繊維とマトリクス樹脂との接着性を高めるための表面処理
の処理ムラを低減することで、炭素繊維の強度発現率を高める方法が提案されている。
【０００６】
　しかし、これらの方法を用いても、炭素繊維の強度発現率はまだまだ満足できるもので
はなかった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２００２－２９４５６８号公報
【特許文献２】特開２０１５－２０９６０５号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の目的は、複合材料とした際の強度発現率に優れ、機械特性に優れた複合材料を
与える炭素繊維を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　上記目的を達成する本発明は、下式（１）および（２）を同時に満たす炭素繊維である
。
Lc／d　≦　3　　・・・・　（１）
TS　×　d　×　Lc　＞　6.0　×　105　・・・・　（２）
Lc：X線結晶子サイズ（Å）
d：単繊維直径（μm）
TS：ストランド引張強度（MPa）
　本発明においては、さらに下式（３）を満たす炭素繊維であることが好ましい。
TS　×　d　×　TM　＞　9.5　×　106　・・・・　（３）
TS：ストランド引張強度（MPa）
d：単繊維直径（μm）
TM：ストランド引張弾性率（GPa）
　本発明は、上記炭素繊維にマトリクス樹脂を含浸させてなるプリプレグおよび、繊維強
化複合材料を包含する。
【発明の効果】
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【００１０】
　本発明の炭素繊維を複合材料に用いると、炭素繊維の強度発現率と機械特性に優れた繊
維強化複合材料が得られる。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　本発明の炭素繊維は、下式（１）および（２）を同時に満たす炭素繊維である。
Lc／d　≦　3　　・・・・　（１）
TS　×　d　×　Lc　＞　6.0　×　105　・・・・　（２）
Lc：X線結晶子サイズ（Å）
d：単繊維直径（μm）
TS：ストランド引張強度（MPa）
　炭素繊維が式（１）、（２）をともに満たすことで、炭素繊維の強度発現率に優れた繊
維強化複合材料が得られる。本発明において、Lc／dは３未満であることが好ましい。
【００１２】
　本発明においては、さらに下式（３）を満たす炭素繊維であることが好ましい。
TS　×　d　×　TM　＞　9.5　×　106　・・・・　（３）
TS：ストランド引張強度（MPa）
d：単繊維直径（μm）
TM：ストランド引張弾性率（GPa）
　炭素繊維が式（３）も満たすことで、炭素繊維の強度発現率により優れた繊維強化複合
材料が得られる。
【００１３】
　本発明において、炭素繊維の単繊維径は４．５～１０μｍが好ましく、６～９μｍがよ
り好ましく、６．５～８μｍがより好ましい。炭素繊維の単繊維径は、前駆体繊維の繊維
径を調整することで、所望の値とすることができる。得られる複合材料の性能の観点から
、炭素繊維のストランド引張強度は４７００ＭＰａ以上であることが好ましく、４８００
～１００００ＭＰａがより好ましく、５０００ＭＰａ以上であることが特に好ましい。炭
素繊維ストランドの引張弾性率は２００ＧＰａ以上であることが好ましく、２３０～４５
０ＧＰａであることがより好ましい。また、Ｘ線結晶子サイズは１８～２２Åであること
が好ましく、１９～２１Åがより好ましい。Ｘ線結晶配向度は、７５％以上であることが
好ましく、８０～９０％がより好ましく、８１％を超えることが特に好ましい。比重は１
．７ｇ／ｃｍ３以上であることが好ましく、１．７２～１．７８ｇ／ｃｍ３であることが
より好ましい。
【００１４】
　上記のような本発明の炭素繊維は、複合材料にした際の強度発現率に優れるため、本発
明の炭素繊維を繊維強化複合材料の強化繊維として用いると、機械特性に優れた繊維強化
複合材料を得ることができる。
【００１５】
　本発明の別の態様は、本発明の炭素繊維にマトリクス樹脂を含浸させてなるプリプレグ
である。また、本発明のさらなる態様は、本発明の炭素繊維とマトリクス樹脂からなる繊
維強化複合材料繊維強化複合材料である。
【００１６】
　本発明のさらなる態様は、上記のような本発明の炭素繊維の製造方法である。すなわち
、本発明の炭素繊維の製造方法は、アクリロニトリル系前駆体繊維束を耐炎化し耐炎化繊
維を得る耐炎化工程と、不活性雰囲気中、耐炎化繊維を第一炭素化炉で炭素化処理した後
、更に不活性雰囲気中、第二炭素化炉で、１６０～３００ｍｇ／ｄｔｅｘの張力を付与し
ながら炭素化処理する炭素化工程を有し、炭素化工程の温度勾配を３００～６００℃／ｍ
ｉｎとし、耐炎化繊維に与える積算熱量を８０～１０５Ｊ・ｈ／ｇとする炭素繊維の製造
方法である。
【００１７】
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　本発明で用いるアクリロニトリル系前駆体繊維束は、単繊維直径が１０～１４μｍの前
駆体繊維束であることが好ましい。前駆体繊維束の単繊維直径をこの範囲にすると、得ら
れる炭素繊維の単繊維径を４．５～１０μｍの範囲とすることができ、式（１）および式
（２）を満たす炭素繊維が得やすくなる。前駆体繊維の繊維径が小さすぎると、得られる
炭素繊維の単繊維径が小さくなり、式（１）を満たす炭素繊維が得にくくなり、複合材料
の０°引張強度発現率（０ＴＳ発現率）が低くなる傾向がある。前駆体繊維の繊維径が大
きすぎると、得られる炭素繊維の引張強度が低くなったり、炭素化工程での繊維切断が増
え炭素繊維が製造しにくくなったりする傾向がある。
【００１８】
　アクリロニトリル系前駆体繊維束の繊度（総繊度）は、１０００～１００００ｔｅｘで
あることが好ましく、１５００～５０００ｔｅｘであることがより好ましい。アクリロニ
トリル系前駆体繊維束のフィラメント数は１０００～１０００００本であることが好まし
く、５０００～５００００本であることがより好ましく、１００００～４００００本であ
ることが特に好ましい。
【００１９】
　耐炎化工程では、得られる耐炎化繊維の繊維密度が１．３４～１．３８ｇ／ｃｍ３とな
るまで耐炎化処理を行う。耐炎化繊維の繊維密度をこの範囲とすることで、引張強度に優
れた、すなわちＴＳの値の大きな炭素繊維を製造することができる。耐炎化繊維の繊維密
度が低すぎると、炭素化工程での繊維切断が増え炭素繊維が製造しにくくなる傾向がある
。一方、耐炎化繊維の繊維密度を高くしすぎると、得られる炭素繊維の引張強度が低くな
る傾向がある。
【００２０】
　本発明において、第一炭素化炉の温度は、炭素化工程全体を通じて所定の温度勾配およ
び積算熱量となるように設定する以外には特に制限はないが、その最高温度が５５０～７
００℃の範囲であることが好ましく、６２０℃以上であることがより好ましい。また第一
炭素化炉の最低温度（入口温度）は３００～５００℃の範囲であることが好ましく、３０
０～４５０℃の範囲であることがより好ましい。第一炭素化炉の滞留時間は特に制限され
るものではないが、１分以上であることが好ましく、２～２０分であることがより好まし
い。
【００２１】
　本発明において、第二炭素化炉では１６０～３００ｍｇ／ｄｔｅｘの張力を付与しなが
ら炭素化処理を行う。第二炭素化炉での張力は、１８０～２５０ｍｇ／ｄｔｅｘの範囲で
あることがより好ましい。第二炭素化炉での張力をこの範囲とすることで、得られる炭素
繊維の構造を調整し、炭素繊維の結晶配向度を適切な範囲とし、引張強度に優れた炭素繊
維を製造することができる。第二炭素化炉での張力が低すぎると、結晶配向度が低くなり
、炭素繊維の引張強度が低くなりやすい傾向があり、式（２）を満たす炭素繊維を得にく
くなる傾向がある。一方、第二炭素化炉での張力が高すぎると、第二炭素化工程での繊維
切断が増え炭素繊維が製造しにくくなる傾向がある。
【００２２】
　本発明において、第二炭素化炉の温度は、炭素化工程全体を通じて所定の温度勾配およ
び積算熱量となるように設定する以外には特に制限はないが、その最低温度（入口温度）
が５５０～７００℃の範囲であることが好ましく、６００～６５０℃の範囲であることが
より好ましい。最低温度がこの範囲にあると、炭素繊維の結晶構造を適切な範囲としやす
く、また引張強度に優れた炭素繊維を製造しやすくなる。最低温度が高すぎると、得られ
る炭素繊維の結晶子サイズが大きくなりやすく、式（１）を満たす炭素繊維が得にくい傾
向がある。第二炭素化炉の最低温度は、第一炭素化炉の最高温度以上の温度であることが
好ましい。また、第二炭素化炉の最高温度は１４００～１７５０℃の範囲であることが好
ましく、１５００～１７００℃の範囲であることがより好ましい。最高温度がこの範囲に
あると、炭素繊維の結晶構造を適切な範囲としやすく、また引張強度と引張弾性率のバラ
ンスに優れた炭素繊維を製造しやすくなる。最高温度が高すぎる場合は、炭素繊維の結晶
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構造が発達し、結晶子サイズが大きくなりやすい傾向があり、式（１）を満たす炭素繊維
が得にくくなる傾向がある。一方、最高温度が低すぎる場合は、炭素繊維の結晶が十分発
達しない傾向があり、式（２）を満たす炭素繊維が得にくい傾向がある。第二炭素化炉の
滞留時間は特に制限されるものではないが、２分以上であることが好ましく、２．５～１
０分であることがより好ましい。
【００２３】
　本発明では、第一炭素化炉での炭素化処理と、第二炭素化炉での炭素化処理を合わせた
全炭素化工程を通じての温度勾配を３００～６００℃／ｍｉｎとし、３００～４５０℃／
ｍｉｎとすることがより好ましい。全炭素化工程を通じての温度勾配をこの範囲とするこ
とで、得られる炭素繊維の結晶構造を適切に調整することができ、引張強度と結晶子サイ
ズのバランスに優れた炭素繊維を得ることができる。全炭素化工程を通じての温度勾配が
低すぎると、炭素繊維のグラファイト結晶が発達しにくい傾向があり、結晶子サイズが小
さくなりやすく、式（２）を満たす炭素繊維が得られにくい傾向がある。一方、全炭素化
工程を通じての温度勾配が大きすぎる場合は、炭素化工程での繊維切断が増え炭素繊維が
製造しにくくなる傾向があり、また得られる炭素繊維の引張強度が低下しやすい傾向があ
り、式（２）を満たす炭素繊維が得にくくなる傾向がある。
【００２４】
　本発明において、全炭素化工程を通じての温度勾配とは、第一炭素化炉の最低温度（入
口温度）から第二炭素化炉の最高温度に至るまでの平均温度勾配を言い、第二炭素化炉の
最高温度と第一炭素化炉の最低温度の温度差を、第二炭素化炉の最高温度に至るまでの炭
素化炉内の実質的な滞留時間で除したものである。炭素化炉内の実質的な滞留時間とは、
炭素化炉内において被処理繊維（耐炎化繊維）が加熱を受けている時間であり、第一炭素
化炉から第二炭素化炉への搬送時間など、被処理繊維が炭素化炉外にある時間は含めない
。
【００２５】
　また、本発明では、第一炭素化炉での炭素化処理と、第二炭素化炉での炭素化処理を合
わせた全炭素化工程を通じて耐炎化繊維に与える積算熱量を８０～１０５Ｊ・ｈ／ｇとす
る。全炭素化工程を通じての積算熱量は９０～１０５Ｊ・ｈ／ｇとすることが好ましく、
１００～１０５Ｊ・ｈ／ｇとすることがより好ましい。全炭素化工程を通じての積算熱量
をこの範囲とすることで、得られる炭素繊維の結晶構造を適切に調整することができ、結
晶子サイズと、引張強度、引張弾性率のバランスに優れた炭素繊維を得ることができる。
全炭素化工程を通じての積算熱量が低すぎると、炭素繊維のグラファイト結晶が発達しに
くい傾向があり、結晶子サイズが小さくなりやすく、式（１）および式（２）を満たす炭
素繊維が得られにくい傾向がある。一方、全炭素化工程を通じての積算熱量が大きすぎる
場合は、得られる炭素繊維の結晶子サイズが大きくなりすぎる傾向があり、式（１）を満
たす炭素繊維が得にくくなる傾向がある。
【００２６】
　耐炎化繊維に与えた積算熱量は、熱処理される耐炎化繊維（被処理繊維）の温度を実測
することでより正確に求めることができるが、走行する被処理繊維の温度の測定は技術的
に難しい。そのため、本発明において被処理繊維に与えた熱量および積算熱量は、炭素化
炉内における被処理繊維の温度を、炭素化炉温度と同じとみなし、炭素化炉温度Ｔ［Ｋ］
と炭素化炉の滞留時間ｔ［ｈ］、および耐炎化繊維の比熱容量Ｃｐ［Ｊ／ｇ・Ｋ］を用い
て、下式により求めた値である。なお、耐炎化繊維の比熱容量は、例えば、ＪＩＳ　Ｋ７
１２３に従って、示差操作熱量計（ＤＳＣ）を用いて測定することができる。
・加熱気体が繊維前駆体に与える熱量［Ｊ／ｇ］＝Ｔ×Ｃｐ
・繊維前駆体に与えた積算熱量［Ｊ・ｈ／ｇ］＝Ｔ×ｔ×Ｃｐ
Ｔ：加熱気体の温度［Ｋ］
ｔ：炉滞留時間［ｈ］
Ｃｐ：耐炎化繊維の比熱容量［Ｊ／ｇ・Ｋ］
　上記のような本発明の炭素繊維の製造方法を用いることで、複合材料とした際の強度発
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現率に優れる本発明の炭素繊維を製造することができる。本発明の炭素繊維の製造方法に
よって得られる炭素繊維は、複合材料にした際の強度発現率に優れるため、繊維強化複合
材料の強化繊維として用いると、機械特性に優れた繊維強化複合材料を得ることができる
。
【００２７】
　本発明の炭素繊維は、より詳しくは、例えば、以下の方法により製造することができる
。
【００２８】
　＜前駆体繊維＞
　炭素繊維の製造方法に用いる前駆体繊維は、アクリロニトリルを９０質量％以上、好ま
しくは９５質量％以上含有し、その他の単量体を１０質量％以下含有する単量体を単独又
は共重合した紡糸溶液を紡糸して製造する、アクリル系前駆体繊維が好ましい。その他の
単量体としてはイタコン酸、(メタ)アクリル酸エステル等が例示される。紡糸後の原料繊
維を、水洗、乾燥、延伸、オイリング処理することにより、前駆体繊維が得られる。この
とき、トータル延伸倍率が５～１５倍になるようスチーム延伸することが好ましい。
【００２９】
　本発明において用いる前駆体繊維は、単繊維直径が１４μｍ以下の前駆体繊維であるこ
とが好ましく、より好ましくは１３μｍ以下である。単繊維直径の下限は、特に制限はな
いが８μｍ以上であることが好ましく、１０μｍ以上であることがより好ましく、１１μ
ｍ以上であることが特に好ましい。前駆体繊維束のフィラメント数は１，０００～１００
，０００であることが好ましく、５，０００～５０，０００であることがより好ましい。
前駆体繊維束の繊度は、好ましくは１，０００～１０，０００ｔｅｘである。
【００３０】
　＜耐炎化処理＞
　得られた前駆体繊維は、２００～２６０℃、延伸比０．８０～１．２０で耐炎化処理前
に予備熱処理（予備耐炎化処理）されることが好ましい。予備耐炎化処理された前駆体繊
維は、引き続き加熱空気中２００～２６０℃で耐炎化処理される。耐炎化処理は、一般的
に、延伸倍率０．８５～１．１５の範囲で処理されるが、高強度・高弾性率の炭素繊維を
得るためには、０．９０以上がより好ましい。この耐炎化処理は、前駆体繊維を繊維密度
１．３４～１．３８ｇ／ｃｍ３の酸化された繊維となるまで行うことが好ましい。
【００３１】
　＜第一炭素化処理＞
　上記耐炎化繊維は、従来の公知の方法を採用して炭素化することができる。例えば、窒
素雰囲気下３００～８００℃の第一炭素化炉で徐々に温度を高めると共に、耐炎化繊維の
張力を制御して１段目の第一炭素化をすることが好ましい。
【００３２】
　本発明において、第一炭素化炉の最高温度は５５０～７００℃であることが好ましく、
６２０℃以上であることがより好ましい。また第一炭素化炉の最低温度（入口温度）は３
００～５００℃の範囲であることが好ましく、３００～４５０℃の範囲であることがより
好ましい。第一炭素化炉の滞留時間は特に制限されるものではないが、１分以上であるこ
とが好ましく、２～２０分であることがより好ましい。
【００３３】
　＜第二炭素化処理＞
　より炭素化を進め且つグラファイト化（炭素の高結晶化）を進める為に、窒素等の不活
性ガス雰囲気下５００～１８００℃の第二炭素化炉で徐々に温度を高めると共に、張力を
制御して焼成することが好ましい。
【００３４】
　なお、各炭素化炉において、炉の入り口付近からに徐々に温度変化させると、表面欠陥
、内部欠陥を抑制しやすく好ましい。上記第一炭素化処理～第二炭素化工程は、張力をコ
ントロールすると共に、必要に応じて、複数の炉で所定の物性となるように処理を行って
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も良い。
【００３５】
　本発明において、第二炭素化炉の入り口温度は、５５０～７００℃であることが好まし
く、６００～６５０℃であることがより好ましい。また、第二炭素化炉の最高温度は１４
００～１７５０℃であることが好ましく、１５００～１７００℃であることがより好まし
い。第二炭素化炉での滞留時間は、２．５分以上であることが好ましく、２．５～１０分
であることがより好ましい。
【００３６】
　本発明において、第二炭素化炉では１６０～３００ｍｇ／ｄｔｅｘの張力を付与しなが
ら炭素化処理を行う。第二炭素化炉での張力は、１８０～２５０ｍｇ／ｄｔｅｘの範囲で
あることがより好ましい。
【００３７】
　本発明において、第一炭素化炉での炭素化処理と、第二炭素化炉での炭素化処理を合わ
せた全炭素化工程を通じての温度勾配は３００～６００℃／ｍｉｎとする。３００～４５
０℃／ｍｉｎとすることがより好ましい。また、第一炭素化炉での炭素化処理と、第二炭
素化炉での炭素化処理を合わせた全炭素化工程を通じての耐炎化繊維に与える積算熱量は
８０～１０５Ｊ・ｈ／ｇであり、９０～１０５Ｊ・ｈ／ｇとすることが好ましく、１００
～１０５Ｊ・ｈ／ｇとすることがより好ましい。
【００３８】
　＜表面酸化処理＞
　上記炭素繊維束は、電解液中、好ましくは処理電気量１０～２５０Ｃ／ｇ、より好まし
くは２０～２００Ｃ／ｇで表面酸化処理を施す。処理電気量が大きい方が、炭素繊維の表
面酸素濃度比Ｏ／Ｃが大きく、炭素繊維とマトリックス樹脂間での接着性が向上する傾向
があるが、処理電気量が大きすぎる場合は、炭素繊維表面に欠陥が発生する場合がある。
電解液としては、硝酸、硫酸等の無機酸、硫酸アンモニウム等の無機酸塩などの水溶液を
使用できるが、安全性や取扱性の面から硫酸アンモニウム水溶液がより好ましい。電解液
の温度は２０～５０℃が好ましい。電解液の濃度は０．５～２．０Ｎが好ましく、０．７
～１．５Ｎがより好ましい。
【００３９】
　＜サイジング処理＞
　表面処理された炭素繊維束は、サイジング液に通され、サイズ剤が付与される。サイジ
ング液におけるサイズ剤の濃度は、１０～２５質量％が好ましく、サイズ剤の付着量は、
０．４～１．７質量％が好ましい。炭素繊維束に付与されるサイズ剤は、特に限定されず
、例えば、エポキシ樹脂、ウレタン樹脂、ポリエステル樹脂、ビニルエステル樹脂、ポリ
アミド樹脂、ポリエーテル樹脂、アクリル樹脂、ポリオレフィン樹脂、ポリイミド樹脂や
その変性物が挙げられる。なお、複合材料のマトリックス樹脂に応じ、適したサイズ剤を
適宜選択することができる。また、このサイズ剤は二種類以上を組み合わせて使用するこ
とも可能である。サイズ剤付与処理は、通常、乳化剤等を用いて得られる水系エマルジョ
ン中に炭素繊維束を浸漬するエマルジョン法が用いられる。また、炭素繊維の取扱性や、
耐擦過性、耐毛羽性、含浸性を向上させるため、分散剤、界面活性剤等の補助成分をサイ
ズ剤に添加しても良い。
【００４０】
　＜乾燥処理＞
　サイジング処理後の炭素繊維束は、サイジング処理時の分散媒であった水等を蒸散させ
るため乾燥処理が施され、複合材料製造用炭素繊維束が得られる。乾燥にはエアドライヤ
ーを用いることが好ましい。乾燥温度は特に限定されるものではないが、汎用的な水系エ
マルジョンの場合は通常１００～１８０℃に設定される。また、本発明においては、乾燥
工程の後、２００℃以上の熱処理工程を経ることも可能である。
【００４１】
　このようにして本発明の炭素繊維を得ることができる。上記のような本発明の炭素繊維
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の製造方法で得られた炭素繊維は、複合材料にした際の強度発現率に優れるため、繊維強
化複合材料の強化繊維として用いると、機械特性に優れた繊維強化複合材料を得ることが
できる。
【００４２】
　本発明のもう一つの形態であるプリプレグは、上記の本発明の炭素繊維にマトリクス樹
脂を含浸させることで得られる。また、本発明のさらなる形態である繊維強化複合材料は
、上記の本発明の炭素繊維を用い、マトリックス樹脂と組み合わせ、例えば、オートクレ
ーブ成形、プレス成形、樹脂トランスファー成形、フィラメントワインディング成形、射
出成形など、公知の手段・方法により得られる。
【００４３】
　プリプレグおよび繊維強化複合材料とする場合、炭素繊維は、繊維束として用いてもよ
く、複数の繊維束をシート状に加工したシート状強化繊維材料として用いることもできる
。シート状の材料とは、繊維を一方向にシート状に引き揃えたもの、繊維材料を織編物や
不織布等の布帛に成形したもの、多軸織物等が挙げられる。繊維は連続繊維として用いて
もよく、不連続繊維としてもよい。また、シート状に引き揃えた炭素繊維を複数枚、繊維
配向が同一方向に、または、配向方向が異なるよう角度を変えて積層した積層基材を用い
てもよい。積層基材を用いる場合、積層された各シート同士は、バインダー樹脂やステッ
チ糸などで結合されていてもよい。また、積層された各シート間に樹脂粒子や不織布など
のインターリーフ材が配置されていてもよい。
【００４４】
　本発明の炭素繊維をシート状強化繊維材料として用いる場合、その目付としては２５～
１００００ｇ／ｍ２とすることが好ましい。
【００４５】
　マトリックス樹脂としては、熱硬化性樹脂又は熱可塑性樹脂が用いられる。熱硬化性マ
トリックス樹脂の具体例として、エポキシ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、フェノール樹
脂、ビニルエステル樹脂、シアン酸エステル樹脂、ウレタンアクリレート樹脂、フェノキ
シ樹脂、アルキド樹脂、ウレタン樹脂、マレイミド樹脂とシアン酸エステル樹脂の予備重
合樹脂、ビスマレイミド樹脂、アセチレン末端を有するポリイミド樹脂及びポリイソイミ
ド樹脂、ナジック酸末端を有するポリイミド樹脂等を挙げることができる。これらは１種
又は２種以上の混合物として用いることもできる。中でも、耐熱性、弾性率、耐薬品性に
優れたエポキシ樹脂やビニルエステル樹脂が、特に好ましい。これらの熱硬化性樹脂には
、硬化剤、硬化促進剤以外に、通常用いられる着色剤や各種添加剤等が含まれていてもよ
い。
【００４６】
　熱可塑性樹脂としては、例えば、ポリプロピレン、ポリスルホン、ポリエーテルスルホ
ン、ポリエーテルケトン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリアミド、芳香族ポリエステ
ル、芳香族ポリカーボネート、ポリエーテルイミド、ポリアリーレンオキシド、熱可塑性
ポリイミド、ポリアミドイミド、ポリアセタール、ポリフェニレンオキシド、ポリフェニ
レンスルフィド、ポリアリレート、ポリアクリロニトリル、ポリベンズイミダゾール、ポ
リスチレン等が挙げられる。これらの樹脂は単独で用いてもよいし、２種以上を組み合わ
せて用いてもよい。
【００４７】
　プリプレグおよび繊維強化複合材料中の炭素繊維の含有量としては、１０～９０体積％
の範囲であることが好ましく、１５～６０体積％の範囲であることがより好ましい。
【００４８】
　本発明の炭素繊維を樹脂と一体化し、プリプレグなどの繊維基材に樹脂が含侵した中間
材料や、繊維強化複合材料とする場合、上記のように、繊維基材の形態や、用いる樹脂の
種別、成形方法などは、特に制限されるものではないが、本発明の炭素繊維を用いると、
比較的繊維基材に樹脂の含侵しにくい、繊維が一方向に引き揃えられた形態や、粘度の高
い樹脂を用いる場合、また、プレス成形、樹脂トランスファー成形、フィラメントワイン
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ディング成形などの比較的低い圧力下で成形を行う成形法を用いる場合でも、繊維基材に
樹脂が含侵しやすいため、高い強度発現率と優れた機械特性を有する複合材料を得ること
ができる。したがって、本発明の炭素繊維は、このような条件で樹脂と一体化し、プリプ
レグなどの繊維基材に樹脂が含侵した中間材料や、繊維強化複合材料とする場合に特に優
れた効果を発揮する。
【００４９】
　本発明の炭素繊維をプリプレグおよび繊維強化複合材料とする場合、炭素繊維を、繊維
が引き揃えられた形態、すなわち、繊維束や、繊維を一方向に引き揃えたシート状基材、
織編物、多軸織物、シート状に引き揃えた炭素繊維を複数枚積層した積層基材などとして
用いると、本発明の炭素繊維の優れた効果を得やすいため好ましい。特に、繊維を一方向
に引き揃えたシート状基材、シート状に引き揃えた炭素繊維を複数枚積層した積層基材と
して用いることが好ましい。
【００５０】
　本発明の炭素繊維と組み合わせるマトリクス樹脂は、含侵温度での樹脂粘度が０．１～
５０Ｐａ・ｓｅｃであることが好ましく、１～３０Ｐａ・ｓｅｃであることがより好まし
い。本発明の炭素繊維は、含侵温度での樹脂粘度が１０Ｐａ・ｓｅｃを超える場合に、特
に優れた効果を発揮する。
【００５１】
　本発明の炭素繊維を樹脂と一体化して繊維強化複合材料を製造する場合、本発明の炭素
繊維からなる繊維基材に樹脂を含侵させた本発明のプリプレグを経てもよいし、プリプレ
グを経ず、本発明の炭素繊維に成形工程で直接樹脂を含侵させてもよい。
【００５２】
　本発明の炭素繊維からなる繊維基材に樹脂を含侵させた本発明のプリプレグについて、
以下により詳しく説明する。
【００５３】
　本発明のプリプレグは、本発明の炭素繊維からなる繊維基材と、炭素繊維に含浸された
マトリクス樹脂組成物と、から成る。
【００５４】
　本発明のプリプレグは、繊維基材の一部又は全体にマトリクス樹脂組成物が含浸された
プリプレグである。プリプレグ全体におけるマトリクス樹脂組成物の含有率は、プリプレ
グの全質量を基準として、１５～６０質量％であることが好ましい。樹脂含有率が少なす
ぎる場合、得られる繊維強化複合材料に空隙などが発生し、機械物性を低下させる場合が
ある。樹脂含有率が多すぎる場合、強化繊維による補強効果が不十分となり、実質的に質
量対比機械物性が低いものになる場合がある。プリプレグの樹脂含有率は、２０～５５質
量％であることが好ましく、２５～５０質量％であることがより好ましい。
【００５５】
　本発明のプリプレグに用いる繊維基材としては、炭素繊維を、連続繊維束またはシート
状に形成した炭素繊維シートとして用いることが好ましい。炭素繊維シートとしては、例
えば、多数本の炭素繊維を一方向に引き揃えたシートや、平織や綾織などの二方向織物、
多軸織物、不織布、マット、ニット、組紐、炭素繊維を抄紙した紙を挙げることができる
。これらの中でも、炭素繊維を、連続繊維束や、連続繊維としてシート状に形成した一方
向引揃えシートや二方向織物、多軸織物基材を用いると、より機械物性に優れた繊維強化
複合材料が得られるため好ましい。繊維基材の厚さは、０．０１～３ｍｍが好ましく、０
．１～１．５ｍｍがより好ましい。
【００５６】
　マトリックス樹脂としては、上述の熱硬化性樹脂又は熱可塑性樹脂を用いることができ
る。耐熱性の観点から熱硬化性樹脂を用いることが好ましく、中でも機械特性の観点から
、エポキシ樹脂やビニルエステル樹脂、ビスマレイミド樹脂を用いることがより好ましく
、エポキシ樹脂を用いることが特に好ましい。これらの熱硬化性樹脂には、硬化剤、硬化
促進剤以外に、通常用いられる着色剤や各種添加剤等が含まれていてもよい。
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【００５７】
　マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、従来公知のエポキシ樹脂を用いるこ
とができる。中でも芳香族基を含有するエポキシ樹脂が好ましく、グリシジルアミン構造
、グリシジルエーテル構造のいずれかを含有するエポキシ樹脂が好ましい。また、脂環族
エポキシ樹脂も好適に用いることができる。
【００５８】
　グリシジルアミン構造を含有するエポキシ樹脂としては、テトラグリシジルジアミノジ
フェニルメタン、テトラグリシジルジアミノジフェニルエーテルの各種異性体などの４官
能エポキシ樹脂、Ｎ，Ｎ，Ｏ－トリグリシジル－ｐ－アミノフェノール、Ｎ，Ｎ，Ｏ－ト
リグリシジル－ｍ－アミノフェノール、Ｎ，Ｎ，Ｏ－トリグリシジル－３－メチル－４－
アミノフェノール、トリグリシジルアミノクレゾールの各種異性体などの３官能エポキシ
樹脂が例示される。
【００５９】
　グリシジルエーテル構造を含有するエポキシ樹脂としては、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、ビスフェノールＳ型エポキシ樹脂、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型エポキシ樹脂が例示される。
【００６０】
　また、これらのエポキシ樹脂は、必要に応じて、芳香族環構造などに、非反応性置換基
を有していても良い。非反応性置換基としては、メチル、エチル、イソプロピルなどのア
ルキル基やフェニルなどの芳香族基やアルコキシル基、アラルキル基、塩素や臭素などの
如くハロゲン基などが例示される。
【００６１】
　これらのエポキシ樹脂の中でも、得られる複合材料の機械特性の観点から、３官能以上
の多官能エポキシ樹脂を用いるエポキシ樹脂の全量に対して５０ｗｔ％以上用いることが
好ましい。多官能エポキシ樹脂としては、４官能のエポキシ樹脂を用いることがより好ま
しく、テトラグリシジルジアミノジフェニルメタン、テトラグリシジルジアミノジフェニ
ルエーテルの各種異性体などのグリシジルアミン構造を含有する４官能エポキシ樹脂を用
いることがさらに好ましく、テトラグリシジル－３，４’－ジアミノジフェニルエーテル
を用いることが特に好ましい。多官能エポキシ樹脂として、テトラグリシジル－３，４’
－ジアミノジフェニルエーテルを用いる場合、３官能以上の多官能エポキシ樹脂の全量に
対して５０ｗｔ％以上用いることが好ましい。
【００６２】
　３官能以上の多官能エポキシ樹脂を用いる場合、３官能以上の多官能エポキシ樹脂と、
２官能以下のエポキシ樹脂との質量比は、５：５～９：１であることが好ましく、６：４
～８：２であることがより好ましい。この比率で配合することにより、架橋密度が高く、
機械特性に優れた複合材料を得ることができる。
【００６３】
　マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、必要に応じて硬化剤を添加する。エ
ポキシ樹脂に用いられる硬化剤としては、ジシアンジアミド、芳香族アミン系硬化剤の各
種異性体、イミダゾール化合物などが挙げられる。硬化性や硬化後の物性が優れる点から
、アミド系の硬化剤であるジシアンジアミド（ＤＩＣＹ）やイミダゾール化合物が好まし
い。また、更に高い耐熱性を得るために芳香族アミン系硬化剤を用いることが好ましい。
芳香族アミン系硬化剤としては、ジアミノジフェニルスルフォン（ＤＤＳ）や、ジアミノ
ジフェニルメタン（ＤＤＭ）を単独あるいは、混合物として使用することもできるが、耐
熱性を付与する点でＤＤＳの誘導体が好ましい。
【００６４】
　ジアミノジフェニルスルフォン（ＤＤＳ）の具体例としては、和歌山精化工業株式会社
製の４，４’－ＤＤＳや東京化成工業株式会社の４，４’－ＤＤＳ、３，３’－ＤＤＳ等
が挙げられる。
【００６５】
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　ジシアンジアミド（ＤＩＣＹ）の具体例としては、三菱化学株式会社製のｊＥＲキュア
ーＤＩＣＹ７、ＤＩＣＹ１５等が挙げられる。また、ＤＩＣＹを用いる場合には、ウレア
系の硬化剤と併用することがより好ましい。ＤＩＣＹはエポキシ樹脂への溶解性がそれほ
ど高くないため、充分に溶解させるためには１６０℃以上の高温に加熱する必要があるが
、ウレア系の硬化剤と併用することにより溶解温度を下げることができる。
【００６６】
　ウレア系の硬化剤としては、例えば、フェニルジメチルウレア（ＰＤＭＵ）、トルエン
ビスジメチルウレア（ＴＢＤＭＵ）、ジクロロフェニルジメチルウレア（ＤＣＭＵ）等が
挙げられる。
【００６７】
　イミダゾール化合物の例としては、２－フェニル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダ
ゾール、２－フェニル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール、２－フェニル
－４－ベンジル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール、２－パラトルイル－４－メチル－
５－ヒドロキシメチルイミダゾール、２－メタトルイル－４－メチル－５－ヒドロキシメ
チルイミダゾール、２－メタトルイル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール、２－
パラトルイル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール等の、１Ｈ－イミダゾールの５
位の水素をヒドロキシメチル基であり、かつ、２位の水素をフェニル基又はトルイル基で
置換したイミダゾール化合物が挙げられる。このうち、２－フェニル－４，５－ジヒドロ
キシメチルイミダゾール、２－フェニル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾー
ル、２－パラトルイル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール、２－メタトル
イル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール、２－メタトルイル－４，５－ジ
ヒドロキシメチルイミダゾール、２－パラトルイル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダ
ゾールがより好ましい。
【００６８】
　また、１－（２－ヒドロキシ－３－フェノキシプロピル）－２－メチルイミダゾールや
、グリシジルエーテル型の熱硬化性樹脂と２－メチルイミダゾールを反応させて得られる
アダクト化合物が挙げられる。中でもアリールグリシジルエーテル型の熱硬化性樹脂と２
－メチルイミダゾールとを反応させて得られるアダクト化合物は、熱硬化性樹脂組成物の
硬化物の物性を優れたものとすることができるので好ましい。
【００６９】
　熱硬化性樹脂組成物における硬化剤の使用量は、硬化剤・硬化促進剤の有無と添加量、
エポキシ樹脂との化学反応量論及び組成物の硬化速度などを考慮して、適宜調整する。硬
化剤として芳香族アミン系硬化剤を用いる場合、プリプレグに含まれるエポキシ樹脂１０
０質量部に対して、硬化剤を３０～１００質量部配合することが好ましく、３０～７０質
量部配合することがより好ましい。硬化剤として、ＤＩＣＹ及びウレア系硬化剤（ＰＤＭ
Ｕ、ＴＢＤＭＵ、ＤＣＭＵ等）を併用する場合、それらの使用量は、エポキシ樹脂１００
質量部に対して、ＤＩＣＹが１～１５質量部、ウレア系硬化剤が１～１０質量部（ただし
、ＤＩＣＹとウレア系硬化剤の合計量が２～２０質量部である。）であることが好ましい
。硬化剤として、イミダゾール化合物を使用する場合、熱硬化性樹脂１００質量部に対し
て、イミダゾール化合物が２～３０質量部であることが好ましく、３～１５質量部である
ことが好ましい。
【００７０】
　マトリクス樹脂として熱硬化性樹脂を用いる場合、熱硬化性樹脂組成物は、熱可塑性樹
脂を含有していてもよい。熱可塑性樹脂は、得られる複合材料の耐衝撃性を向上させたり
、樹脂組成物に適切な粘度を与えたりする効果がある。マトリクス樹脂としてエポキシ樹
脂を用いる場合、熱可塑性樹脂としては、ポリエーテルスルホン、ポリスルホン、ポリエ
ーテルイミド、ポリカーボネート等のエポキシ樹脂可溶性熱可塑性樹脂が挙げられる。こ
れらは、単独で用いても、２種以上を併用しても良い。ＧＰＣ（ゲルパーミエーションク
ロマトグラフィー）により測定される重量平均分子量（Ｍｗ）が８０００～４００００の
範囲のポリエーテルスルホン、ポリスルホンが特に好ましい。
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【００７１】
　樹脂組成物に含まれる熱可塑性樹脂の量は、用いる熱硬化性樹脂の種類に応じて異なり
、樹脂組成物の粘度が適切な値になるように適宜調節すればよい。マトリクス樹脂として
エポキシ樹脂を用いる場合、エポキシ樹脂可溶性熱可塑性樹脂の含有量は、エポキシ樹脂
１００質量部に対して、５～９０質量部が好ましく、１０～５０質量部がより好ましく、
１５～４０質量部がさらに好ましく、２０質量部以上であることが特に好ましい。エポキ
シ樹脂可溶性熱可塑性樹脂の含有量が高い方が、耐衝撃性に優れた複合材料を得ることが
できるが、含有量が高すぎる場合、粘度が著しく高くなり、プリプレグの取扱性が著しく
悪化する場合がある。
【００７２】
　可溶性熱可塑性樹脂の形態は、特に限定されないが、粒子状であることが好ましい。粒
子状の可溶性熱可塑性樹脂は、樹脂組成物中に均一に配合することができる。また、得ら
れるプリプレグの成形性が高い。可溶性熱可塑性樹脂の平均粒子径は、１～５０μｍであ
ることが好ましく、３～３０μｍであることが特に好ましい。粒子径が小さすぎる場合、
樹脂組成物の粘度が著しく増粘し、樹脂組成物に十分な量の可溶性熱可塑性樹脂を添加す
ることが困難となる場合がある。粒子径が大きすぎる場合、樹脂組成物をシート状に加工
する際、均質な厚みのシートが得られ難くなる場合がある。また、樹脂への溶解速度が遅
くなり、得られる繊維強化複合材料が不均一となる場合がある。
【００７３】
　また、熱可塑性樹脂としては、マトリクス樹脂に溶解しない不溶性熱可塑性樹脂を用い
ることもできる。マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、エポキシ樹脂不溶性
熱可塑性樹脂としては、ポリアミド、ポリアセタール、ポリフェニレンオキシド、ポリフ
ェニレンスルフィド、ポリエステル、ポリアミドイミド、ポリイミド、ポリエーテルケト
ン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリエチレンナフタレート、ポリエーテルニトリル、
ポリベンズイミダゾール等が挙げられる。これらの中でも、ポリアミド、ポリアミドイミ
ド、ポリイミドは、靭性及び耐熱性が高いため好ましい。ポリアミドやポリイミドは、靭
性向上効果が特に優れている。
【００７４】
　特に、非晶性ポリイミドや、ナイロン６（登録商標）（カプロラクタムの開環重縮合反
応により得られるポリアミド）、ナイロン１２（ラウリルラクタムの開環重縮合反応によ
り得られるポリアミド）、ナイロン１０１０（セバシン酸と１,１０－デカンジアミンと
の共重反応により得られるポリアミド）、非晶性のナイロン（透明ナイロンとも呼ばれ、
ポリマーの結晶化が起こらないか、ポリマーの結晶化速度が極めて遅いナイロン）のよう
なポリアミドを使用することにより、得られる繊維強化複合材料の耐熱性を特に向上させ
ることができる。これらは、単独で用いてもよいし、２種以上を併用しても良い。また、
これらの共重合体を用いることもできる。
【００７５】
　不溶性熱可塑性樹脂としては耐熱性の観点から、融点が１５０℃以上であることが好ま
しく、さらに好ましくは、１７０℃以上、さらに好ましく１８０℃以上であることが好ま
しい。
【００７６】
　本発明において、不溶性熱可塑性樹脂の形態は、特に限定されないが、粒子状であるこ
とが好ましく、真球度が８０％以上であることがより好ましい。球状の熱可塑性樹脂粒子
は、樹脂組成物中に均一に配合することができる。また、得られるプリプレグの成形性が
高い。樹脂粒子の平均粒子径は、１～５０μｍであることが好ましく、３～３０μｍであ
ることが特に好ましい。粒子径が小さすぎる場合、樹脂組成物の粘度が著しく増粘する場
合があり、樹脂組成物に十分な量の樹脂粒子を添加することが困難となる場合がある。粒
子径が大きすぎる場合、エポキシ樹脂組成物をシート状に加工する際、均質な厚みのシー
トが得られ難くなる場合がある。
【００７７】
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　樹脂組成物に添加する樹脂粒子は、必要に応じて熱処理を加えることが好ましい。熱処
理を行うことで、樹脂粒子を均質化することができる。かかる熱処理を行った樹脂粒子を
用いることで、層間靭性にすぐれた繊維強化複合材料を得ることができる。かかる熱処理
は、液体や気体などの流体中で行われることが好ましく、気体中で行われることがより好
ましい。流体中で熱処理を行うことで、樹脂粒子の表面全体を均等に熱処理することがで
きる。
【００７８】
　気体中で熱処理を行う場合は、用いる気体は特に制限はなく、例えば、空気、酸素、オ
ゾン、二酸化窒素などの酸化性気体、一酸化炭素、一酸化窒素などの還元性気体、窒素、
ヘリウム、アルゴンなどの不活性気体を用いることができる。熱処理温度は、用いる熱可
塑性樹脂粒子に応じて、適宜調節することができ、用いる樹脂粒子の融点以上の温度であ
ることが好ましく、より好ましくは１００～８００℃、更に好ましくは２５０～６００℃
である。
【００７９】
　加熱処理の方法としては、樹脂粒子を、処理温度まで加熱された流体中に分散噴霧する
ことが好ましい。樹脂粒子を流体中に分散噴霧することにより、樹脂粒子全体を均一に熱
処理することができる。流体中に樹脂を分散噴霧する場合、流体の流量（気体である場合
は風量）は、０．１～１０ｍ３／ｍｉｎであることが好ましく、０．５～５ｍ３／ｍｉｎ
であることがより好ましい。また、分散噴霧する樹脂の供給量は、加熱流体１ｍ３に対し
て１～１００ｇ／ｍｉｎとすることが好ましい。
【００８０】
　マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、不溶性熱可塑性樹脂の含有量は、エ
ポキシ樹脂１００質量部に対して、５～６０質量部であることが好ましく、１５～５０質
量部であることがより好ましく、２０～４０質量部であることが特に好ましい。不溶性熱
可塑性樹脂の含有量が高い方が、耐衝撃性に優れた複合材料を得やすいが、含有量が高す
ぎる場合、強化繊維層内への含浸性や、得られるプリプレグのドレープ性などを低下させ
る場合がある。本発明の炭素繊維は、比較的繊維基材に樹脂の含侵しにくい、粘度の高い
樹脂でも繊維基材に樹脂が含侵しやすいため、本発明の炭素繊維を繊維基材として用いる
ことで、熱可塑性樹脂を比較的多く含む樹脂組成物をマトリクス樹脂として用いることが
でき、優れた機械特性を有する複合材料を得ることができる。
【００８１】
　なお、本発明において可溶性熱可塑性樹脂とは、繊維強化複合材料を成形する温度又は
それ以下の温度において、熱硬化性樹脂に一部又は全部が溶解し得る熱可塑性樹脂である
。マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、エポキシ樹脂に一部が溶解するとは
、エポキシ樹脂１００質量部に対して、平均粒子径が１０～５０μｍの熱可塑性樹脂１０
質量部を混合して１９０℃で１時間撹拌した際に粒子が消失するか、粒子の大きさが１０
％以上変化することを意味する。一方、不溶性樹脂とは、繊維強化複合材料を成形する温
度又はそれ以下の温度において、熱硬化性樹脂に実質的に溶解しない樹脂をいう。即ち、
マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、エポキシ樹脂１００質量部に対して、
平均粒子径が２０～５０μｍの樹脂粒子１０質量部を混合して１９０℃で１時間撹拌した
際に、粒子の大きさが１０％以上変化しない樹脂粒子をいう。なお、マトリクス樹脂とし
てエポキシ樹脂を用いる場合、繊維強化複合材料を成形する温度は１００～１９０℃であ
ることが一般的である。また、粒子径は、顕微鏡によって目視で測定され、平均粒子径と
は、無作為に選択した１００個の粒子の粒子径の平均値を意味する。
【００８２】
　可溶性熱可塑性樹脂と不溶性熱可塑性樹脂は、それぞれ単独で用いてもよいが、可溶性
熱可塑性樹脂と不溶性熱可塑性樹脂を組み合わせて使用することが好ましい。マトリクス
樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、可溶性熱可塑性樹脂と不溶性熱可塑性樹脂を合わ
せた熱可塑性樹脂の含有量は、エポキシ樹脂１００質量部に対して、１０～１５０質量部
であることが好ましく、２０～１００質量部であることがより好ましく、３０～８０質量
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部であることがさらに好ましく、４０質量部以上であることが特に好ましい。熱可塑性樹
脂の含有量が高い方が、耐衝撃性に優れた複合材料を得やすいが、含有量が高すぎる場合
、強化繊維層内への含浸性や、得られるプリプレグのドレープ性などを低下させる場合が
ある。本発明の炭素繊維は、比較的繊維基材に樹脂の含侵しにくい、粘度の高い樹脂でも
繊維基材に樹脂が含侵しやすいため、本発明の炭素繊維を繊維基材として用いることで、
熱可塑性樹脂を比較的多く含む樹脂組成物をマトリクス樹脂として用いることができ、優
れた機械特性を有する複合材料を得ることができる。
【００８３】
　本発明において、熱硬化性樹脂組成物は、増粘粒子を含有していてもよい。熱硬化性樹
脂内に分散する増粘粒子は、加熱により熱硬化性樹脂内で膨潤するため、加熱硬化時に樹
脂組成物の適切な粘度を維持し、成形時の樹脂の流出を抑制することができる。
【００８４】
　マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、増粘粒子としては、単独又は複数の
不飽和化合物と架橋性モノマーとを共重合して得られる粒子が例示される。特に限定され
ないが、アクリル酸エステル系化合物、メタクリル酸エステル系化合物、ビニル化合物の
少なくとも１種を単量体単位とする樹脂を含むことが望ましい。
【００８５】
　増粘粒子に用いるアクリル酸エステル系化合物とは、アクリル酸エステル構造を有する
化合物とその誘導体をいい、例えば、メチルアクリレート、エチルアクリレート、ｎ－プ
ロピルアクリレート、イソプロピルアクリレート、ｎ－ブチルアクリレート、イソブチル
アクリレート、ｓｅｃ－ブチルアクリレート、ｔ－ブチルアクリレート、ｎ－ヘキシルア
クリレート、シクロヘキシルアクリレートが挙げられる。
【００８６】
　増粘粒子に用いるメタクリル酸エステル化合物とは、メタクリル酸エステル構造を有す
る化合物とその誘導体をいい、例えば、メチルメタクリレート、エチルメタクリレート、
ｎ－プロピルメタクリレート、イソプロピルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート
、ｎ－ヘキシルメタクリレート、シクロヘキシルメタクリレートが挙げられる。
【００８７】
　増粘粒子に用いるビニル化合物とは、重合可能なビニル構造を有する化合物をいい、例
えば、スチレン、α－メチルスチレン、ジビニルベンゼン及びこれらの芳香環がアルキル
基やハロゲン原子等の種々の官能基で置換された化合物が挙げられる。
【００８８】
　また、増粘粒子は、メタクリル酸エステル系化合物、アクリル酸エステル系化合物、ビ
ニル系化合物の１種又は２種以上の重合単位からなる重合体であってもよく、構造の異な
る２種以上の樹脂を混合した樹脂であってもよい。さらに、
（i）アクリル酸エステル系化合物又はメタクリル酸エステル系化合物、ジエン系化合物
の少なくとも１種からなる重合体と、
（ii）アクリル酸エステル系化合物又はメタクリル酸エステル系化合物とラジカル重合性
不飽和カルボン酸とからなる重合体と、に、
（iii）金属イオンを添加することでイオン架橋させた複合樹脂であってもよい。
【００８９】
　増粘粒子としては、メタクリル酸エステル系化合物、アクリル酸エステル系化合物及び
ビニル系化合物から成る群から選択される１種又は２種以上の重合単位からなる重合体が
好ましく、メタクリル酸アルキル重合体がより好ましい。
【００９０】
　増粘粒子としては、平均重合度が４，０００～４０，０００であることが好ましい。増
粘粒子としては、ゼフィアックＦ３２５やゼフィアックＦ３２０（いずれもアイカ工業（
株））のような、コアシェル構造を有さないメタクリル酸アルキル重合体からなる市販品
を用いることも好ましい。なお、コアシェル構造を有するメタクリル酸アルキル重合体は
、シェル構造に起因して熱硬化性樹脂組成物中において膨潤し難く、粘度を上昇させる効
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果が低いため好ましくない。
【００９１】
　増粘粒子の粒径等については特に限定されないが、平均粒子径が０．３～１０μｍであ
ることが好ましく、０．５～８μｍであることがより好ましい。増粘粒子の含有量は、エ
ポキシ樹脂１００質量部に対して２～２０質量部であることが好ましく、３～１８質量部
であることがより好ましく、４～１５質量部であることが特に好ましい。
【００９２】
　熱硬化性樹脂組成物には、導電性添加材や難燃剤、無機系充填剤、内部離型剤が配合さ
れてもよい。導電性添加材としては、ポリアセチレン粒子、ポリアニリン粒子、ポリピロ
ール粒子、ポリチオフェン粒子、ポリイソチアナフテン粒子及びポリエチレンジオキシチ
オフェン粒子等の導電性ポリマー粒子、カーボン粒子、炭素繊維粒子、金属粒子、無機材
料又は有機材料から成るコア材を導電性物質で被覆した添加材が例示される。導電性添加
材の形状は球状もしくは、フィラー状、もしくはその混合でもよい。
【００９３】
　難燃剤としては、リン系難燃剤が例示される。リン系難燃剤としては、分子中にリン原
子を含むものであれば特に限定されず、例えば、リン酸エステル、縮合リン酸エステル、
ホスファゼン化合物、ポリリン酸塩などの有機リン化合物や赤リンが挙げられる。
【００９４】
　無機系充填材としては、例えば、ホウ酸アルミニウム、炭酸カルシウム、炭酸ケイ素、
窒化ケイ素、チタン酸カリウム、塩基性硫酸マグネシウム、酸化亜鉛、グラファイト、硫
酸カルシウム、ホウ酸マグネシウム、酸化マグネシウム、ケイ酸塩鉱物が挙げられる。特
に、ケイ酸塩鉱物を用いることが好ましい。ケイ酸塩鉱物の市販品としては、ＴＨＩＸＯ
ＴＲＯＰＩＣ　ＡＧＥＮＴ　ＤＴ　５０３９（ハンツマン・ジャパン株式会社　製）が挙
げられる。
【００９５】
　内部離型剤としては、例えば、金属石鹸類、ポリエチレンワックスやカルバナワックス
等の植物ワックス、脂肪酸エステル系離型剤、シリコンオイル、動物ワックス、フッ素系
非イオン界面活性剤を挙げることができる。これら内部離型剤の配合量は、前記エポキシ
樹脂１００質量部に対して、０．１～５質量部であることが好ましく、０．２～２質量部
であることがさらに好ましい。この範囲内においては、金型からの離型効果が好適に発揮
される。
【００９６】
　内部離型剤の市販品としては、“ＭＯＬＤ ＷＩＺ（登録商標）” ＩＮＴ１８４６（Ａ
ＸＥＬ ＰＬＡＳＴＩＣＳ ＲＥＳＥＡＲＣＨ ＬＡＢＯＲＡＴＯＲＩＥＳ ＩＮＣ．製）、
Ｌｉｃｏｗａｘ　Ｓ、Ｌｉｃｏｗａｘ　Ｐ、Ｌｉｃｏｗａｘ　ＯＰ、Ｌｉｃｏｗａｘ　Ｐ
Ｅ１９０、Ｌｉｃｏｗａｘ　ＰＥＤ（クラリアントジャパン社製）、ステアリルステアレ
ート（ＳＬ－９００Ａ；理研ビタミン（株）製が挙げられる。
【００９７】
　本発明に用いる樹脂組成物は、８０℃における樹脂粘度が、１～１０００Ｐａ・ｓｅｃ
であることが好ましく、１０～８００Ｐａ・ｓｅｃであることがより好ましく、１００～
５００Ｐａ・ｓｅｃであることがより好ましい。また、１２０℃における樹脂粘度が０．
１～１００Ｐａ・ｓｅｃであることが好ましく、１～８０Ｐａ・ｓｅｃであることがより
好ましく、１０～５０Ｐａ・ｓｅｃであることが特に好ましい。樹脂粘度がこの範囲であ
ると、優れた靭性、耐衝撃性を有する複合材料を得ることができる。樹脂粘度が低すぎる
場合、プリプレグから樹脂が流出し易くなる。一方、樹脂粘度が高すぎる場合、プリプレ
グに未含浸部分が生じ易くなる。その結果、得られる繊維強化複合材料においてボイド等
が形成され易くなる。
【００９８】
　樹脂組成物を硬化させて得られる硬化樹脂は、ガラス転移温度が１５０℃以上であるこ
とが好ましく、１７０℃～４００℃であることがより好ましい。１５０℃未満である場合
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は耐熱性が不十分である。その結果、得られる繊維強化複合材料においてボイド等が形成
され易くなる。
【００９９】
　本発明に用いる熱硬化性樹脂組成物は、熱硬化性樹脂と、必要に応じて、硬化剤、熱可
塑性樹脂やその他の成分と、を混合することにより製造できる。これらの混合の順序は問
わないが、硬化剤を無添加の状態で、熱硬化性樹脂と他の成分（少なくとも熱硬化性樹脂
に溶解させる成分）とを温度６０℃以上で１０分間以上混練して樹脂組成物を作製するの
が好ましい。マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、上記混練温度は７０～１
５０℃であることがより好ましく、９０～１４０℃であることがさらに好ましく、１００
～１３０℃であることが特に好ましい。また、混練時間は３０分以上であることがより好
ましい。混錬温度が高すぎる場合、部分的に硬化反応が進行して強化繊維基材層内への含
浸性が低下したり、得られる樹脂組成物及びそれを用いて製造されるプリプレグの保存安
定性が低下したりする場合がある。混錬温度が低すぎる場合、樹脂組成物の粘度が高く、
実質的に混合が困難となる場合がある。
【０１００】
　混合機械装置としては、従来公知のものを用いることができる。具体的な例としては、
ロールミル、プラネタリーミキサー、ニーダー、エクストルーダー、バンバリーミキサー
、攪拌翼を備えた混合容器、横型混合槽などが挙げられる。各成分の混合は、大気中又は
不活性ガス雰囲気下で行うことができる。大気中で混合が行われる場合は、温度、湿度が
管理された雰囲気が好ましい。特に限定されるものではないが、例えば、３０℃以下の一
定温度に管理された温度や、相対湿度５０％ＲＨ以下の低湿度雰囲気で混合することが好
ましい。
【０１０１】
　本発明において、プリプレグの製造方法は、特に制限がなく、従来公知のいかなる方法
も採用できる。具体的には、ホットメルト法や溶剤法が好適に採用できる。
【０１０２】
　ホットメルト法は、離型紙の上に、樹脂組成物を薄いフィルム状に塗布して樹脂組成物
フィルムを形成し、強化繊維基材に該樹脂組成物フィルムを積層して加圧下で加熱するこ
とにより樹脂組成物を強化繊維基材層内に含浸させる方法である。
【０１０３】
　樹脂組成物を樹脂組成物フィルムにする方法としては、特に限定されるものではなく、
従来公知のいずれの方法を用いることもできる。具体的には、ダイ押し出し、アプリケー
ター、リバースロールコーター、コンマコーターなどを用いて、離型紙やフィルムなどの
支持体上に樹脂組成物を流延、キャストをすることにより樹脂組成物フィルムを得ること
ができる。フィルムを製造する際の樹脂温度は、樹脂組成物の組成や粘度に応じて適宜決
定する。具体的には、前述のエポキシ樹脂組成物の製造方法における混合温度と同じ温度
条件が好適に用いられる。樹脂組成物の強化繊維基材層内への含浸は１回で行っても良い
し、複数回に分けて行っても良い。
【０１０４】
　溶剤法は、樹脂組成物を適当な溶媒を用いてワニス状にし、このワニスを強化繊維基材
層内に含浸させる方法である。
【０１０５】
　本発明のプリプレグは、これらの従来法の中でも、溶剤を用いないホットメルト法によ
り好適に製造することができる。
【０１０６】
　マトリクス樹脂としてエポキシ樹脂を用いる場合、樹脂組成物フィルムをホットメルト
法で強化繊維基材層内に含浸させる場合の含浸温度は、５０～１４０℃の範囲が好ましい
。含浸温度が低すぎる場合、エポキシ樹脂の粘度が高く、強化繊維基材層内へ十分に含浸
しない場合がある。含浸温度が高すぎる場合、エポキシ樹脂組成物の硬化反応が進行し、
得られるプリプレグの保存安定性が低下したり、ドレープ性が低下したりする場合がある
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。含浸温度は、６０～１３５℃がより好ましく、７０～１３０℃が特に好ましい。
【０１０７】
　エポキシ樹脂組成物フィルムをホットメルト法で強化繊維基材層内に含浸させる際の含
浸圧力は、その樹脂組成物の粘度・樹脂フローなどを勘案し、適宜決定する。具体的な含
浸圧力は、１～５０（ｋＮ／ｃｍ）であり、２～３０（ｋＮ／ｃｍ）であることが好まし
い。
【０１０８】
　本発明のプリプレグを成形硬化させることにより、繊維強化複合材料を得ることができ
る。本発明のプリプレグを用いて、繊維強化複合材料を製造する方法としては、オートク
レーブ成形やプレス成形等の公知の成形法が挙げられる。
【０１０９】
　本発明のプリプレグから繊維強化複合材料を製造する方法としては、オートクレーブ成
形法が好ましく用いられる。オートクレーブ成形法は、金型の下型にプリプレグ及びフィ
ルムバッグを順次敷設し、プリプレグを下型とフィルムバッグとの間に密封し、下型とフ
ィルムバッグとにより形成される空間を真空にするとともに、オートクレーブ成形装置で
、加熱と加圧をする成形方法である。成形時の条件は、昇温速度を１～５０℃／分とし、
０．２～０．７ＭＰａ、１３０～１８０℃で１０～１５０分間、加熱及び加圧することが
好ましい。
【０１１０】
　また、本発明のプリプレグを用いて繊維強化複合材料の製造する方法としては、プレス
成形法も好ましく用いられる。プレス成形法による繊維強化複合材料の製造は、本発明の
プリプレグ又は本発明のプリプレグを積層して形成したプリフォームを、金型を用いて加
熱加圧することにより行う。金型は、予め硬化温度に加熱しておくことが好ましい。
【０１１１】
　プレス成形時の金型の温度は、１５０～２１０℃が好ましい。成形温度が１５０℃以上
であれば、十分に硬化反応を起こすことができ、高い生産性で繊維強化複合材料を得るこ
とができる。また、成形温度が２１０℃以下であれば、樹脂粘度が低くなり過ぎることが
なく、金型内における樹脂の過剰な流動を抑えることができる。その結果、金型からの樹
脂の流出や繊維の蛇行を抑制できるため、高品質の繊維強化複合材料が得られる。
【０１１２】
　成形時の圧力は、０．０５～２ＭＰａである。圧力が０．０５ＭＰａ以上であれば、樹
脂の適度な流動が得られ、外観不良やボイドの発生を防ぐことができる。また、プリプレ
グが十分に金型に密着するため、良好な外観の繊維強化複合材料を製造することができる
。圧力が２ＭＰａ以下であれば、樹脂を必要以上に流動させることがないため、得られる
繊維強化複合材料の外観不良が生じ難い。また、金型に必要以上の負荷をかけることがな
いため、金型の変形等が生じ難い。成形時間は０．５～８時間が好ましい。
【０１１３】
　また、本発明のさらなる形態である繊維強化複合材料は、上記の本発明のプリプレグを
用いて製造する以外にも、本発明の炭素繊維を用い、例えば、樹脂トランスファー成形（
ＲＴＭ法）、フィラメントワインディング成形、射出成形など、プリプレグを使用しない
公知の手段・方法により製造することもできる。
【０１１４】
　本発明の繊維強化複合材料を製造する方法としては、複雑形状の繊維強化複合材料を効
率よく得られるという観点から、ＲＴＭ法を用いることも好ましい。ここで、ＲＴＭ法と
は型内に配置した強化繊維基材に液状のマトリクス樹脂組成物を含浸させ繊維強化複合材
料を得る方法を意味する。
【０１１５】
　本発明において、ＲＴＭ法に用いる型は、剛性材料からなるクローズドモールドを用い
てもよく、剛性材料のオープンモールドと可撓性のフィルム（バッグ）を用いることも可
能である。後者の場合、強化繊維基材は、剛性材料のオープンモールドと可撓性フィルム
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の間に設置することができる。剛性材料としては、スチールやアルミニウムなどの金属、
繊維強化プラスチック（ＦＲＰ）、木材、石膏など既存の各種のものが用いられる。可撓
性のフィルムの材料には、ポリアミド、ポリイミド、ポリエステル、フッ素樹脂、シリコ
ーン樹脂などが用いられる。
【０１１６】
　ＲＴＭ法において、剛性材料のクローズドモールドを用いる場合は、加圧して型締めし
、マトリクス樹脂組成物を加圧して注入することが通常行われる。このとき、注入口とは
別に吸引口を設け、真空ポンプに接続して吸引することも可能である。吸引を行い、特別
な加圧手段を用いることなく大気圧のみでマトリクス樹脂組成物を注入することも可能で
ある。この方法は、複数の吸引口を設けることにより大型の部材を製造することができる
ため、好適に用いることができる。
【０１１７】
　ＲＴＭ法において、剛性材料のオープンモールドと可撓性フィルムを用いる場合は、吸
引を行い、特別な加圧手段を用いることなく大気圧のみでマトリクス樹脂を注入してもよ
い。大気圧のみでの注入で良好な含浸を実現するためには、樹脂拡散媒体を用いることが
有効である。さらに、強化繊維基材の設置に先立って、剛性材料の表面にゲルコートを塗
布することが好ましく行われる。
【０１１８】
　ＲＴＭ法において、マトリクス樹脂として熱硬化性樹脂を用いる場合、強化繊維基材に
熱硬化性樹脂組成物を含浸した後、加熱硬化が行われる。加熱硬化時の型温は、通常、熱
硬化性樹脂組成物の注入時における型温より高い温度が選ばれる。マトリクス樹脂として
エポキシ樹脂を用いる場合、加熱硬化時の型温は８０～２００℃であることが好ましい。
加熱硬化の時間は１分～２０時間が好ましい。加熱硬化が完了した後、脱型して繊維強化
複合材料を取り出す。その後、得られた繊維強化複合材料をより高い温度で加熱して後硬
化を行ってもよい。後硬化の温度は１５０～２００℃が好ましく、時間は１分～４時間が
好ましい。
【０１１９】
　樹脂組成物をＲＴＭ法で強化繊維基材に含浸させる際の含浸圧力は、その樹脂組成物の
粘度・樹脂フローなどを勘案し、適宜決定する。
【０１２０】
　具体的な含浸圧力は、０．００１～１０ＭＰａであり、０．０１～１ＭＰａであること
が好ましい。ＲＴＭ法を用いて繊維強化複合材料を得る場合、樹脂組成物の粘度は、１０
０℃における粘度が、５０００ｍＰａ・ｓｅｃ未満であることが好ましく、１～１０００
ｍＰａ・ｓｅｃであることがより好ましい。
【０１２１】
　このような本発明で得られた繊維強化複合材料は、樹脂の含浸が十分に行われ、高い強
度発現率と優れた機械特性を有する複合材料となり、スポーツ用途、レジャー用途、一般
産業用途、航空・宇宙用途、自動車用途など、様々な用途に広く適用できるものとなる。
【実施例】
【０１２２】
　以下の実施例及び比較例に記載した条件により、炭素繊維を作製した。各炭素繊維の諸
物性値を、以下の方法により測定した。
【０１２３】
　＜耐炎化繊維の比熱容量＞
　ＪＩＳ　Ｋ７１２３に従って、示差操作熱量計（ＤＳＣ）を用いて測定した。
【０１２４】
　＜炭素繊維の樹脂含浸ストランド強度、弾性率の測定方法＞
　ＪＩＳ　Ｒ　７６０８（ＩＳＯ　１０６１８）に規定された方法により測定した。
【０１２５】
　＜炭素繊維の短繊維直径の測定方法＞
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　ＪＩＳ　Ｒ　７６０７に規定された方法により測定した。なお、ＪＩＳ　Ｒ　７６０７
は、ＩＳＯ　１１５６７に対応する日本工業規格である。
【０１２６】
　＜炭素繊維の比重の測定方法＞
　炭素繊維の比重（密度）は、ＪＩＳ　Ｒ　７６０３（ＩＳＯ　１０１１９）に規定され
た方法により測定した。
【０１２７】
　＜結晶子サイズ、配向度＞
　Ｘ線回折装置：リガク社製ＲＩＮＴ２０００を使用し、透過法により面指数(００２)の
回折ピークの半値幅βから、下式(４)
結晶子サイズＬｃ(ｎｍ) ＝ ０．９λ／βcosθ ・・・ (４)
λ：Ｘ線の波長、β：半値幅、θ：回折角
を用いて、結晶子サイズＬｃを算出した。また、この回折ピーク角度を円周方向にスキャ
ンして得られる二つのピークの半値幅Ｈ１／２及びＨ'１／２(強度分布に由来)から下式(
５)
結晶配向度(％) ＝ １００×[３６０－(Ｈ１／２－Ｈ'１／２)]／３６０ ・・・ (５)
Ｈ１／２及びＨ'１／２：半値幅
を用いて結晶配向度を算出した。
【０１２８】
　＜ＣＦ毛羽品位の評価方法＞  
　炭素繊維束を、１２５ｇの重りを乗せたウレタンシートの間を５０フィート／分の速度
で２分間走行させ、ウレタンシートに溜まった炭素繊維量を測定した。ウレタンシートに
たまった炭素繊維量が４０μｇ／ｆｔ以下の場合、毛羽品位が良好（〇）であると判断し
た。ウレタンシートにたまった炭素繊維量が４０μｇ／ｆｔを超え、６０μｇ／ｆｔ以下
の場合をやや不良（△）、６０μｇ／ｆｔを超えるもしくは炭素繊維が得られなかった場
合を、不良（×）とした。
【０１２９】
　＜複合材料　０°引張試験＞
　＜樹脂組成物＞
　〔成分〕
　（エポキシ樹脂）
・ＭＹ０６００：グリシジルアミン型エポキシ樹脂、ハンツマン・アドバンスト・マテリ
アルズ社製アラルダイトＭＹ０６００（商品名）・・・３５重量部
・ＥＰ６０４：グリシジルアミン型エポキシ樹脂、ジャパンエポキシレジン社製ＥＰ６０
４（商品名）・・・３０重量部
・ＥＰ８２８：ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ジャパンエポキシレジン社製ＥＰ８２
８（商品名）・・・１５重量部
・ＥＰＵ－６：ウレタン変性エポキシ樹脂、アデカ社製ＥＰＵ－６（商品名）・・・２０
重量部
・芳香族アミン系硬化剤：４，４’－ジアミノジフェニルスルホン（和歌山精化工業製セ
イカキュアＳ（商品名）・・・４０重量部
・ポリエーテルスルホン：住友化学工業（株）製ＰＥＳ－５００３Ｐ（商品名）・・・３
５重量部
・ポリアミド樹脂粒子：エムスケミージャパン社製グリルアミド　ＴＲ－５５（商品名）
・・・２０重量部
　＜樹脂組成物の調整＞
　エポキシ樹脂にポリエーテルスルホンを添加し、１２０℃で６０分間、プラネタリーミ
キサーを用いて撹拌しポリエーテルスルホンをエポキシ樹脂に完全溶解させた。樹脂温度
を８０℃以下に冷ました後、ポリアミド樹脂粒子および硬化剤を添加し、ロールミルを用
いて混練して、エポキシ樹脂組成物を調製した。
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【０１３０】
　＜プリプレグの製造＞
　調製したエポキシ樹脂組成物を、フィルムコーターを用いてそれぞれ離型紙上に塗布し
て、５０ｇ／ｍ２の樹脂フィルムを、２枚作製した。次に、炭素繊維束を一方向に配列さ
せた炭素繊維シートに、上記作製した樹脂フィルムをシート両面にそれぞれ１枚重ねた。
加熱、加圧することにより、樹脂を炭素繊維シートに含浸させ、炭素繊維の目付が１９０
ｇ／ｍ２で、マトリクス樹脂の質量分率が３５．０％の一方向プリプレグを作製した。
【０１３１】
　＜０°引張特性（０ＴＳ）＞
　作製した一方向プリプレグを、成型後の厚みが１ｍｍになるように積層した後、１８０
℃で硬化させ、繊維強化複合材料を得た。これをＡＳＴＭ　Ｄ　３０３に準拠し、室温で
引張試験を行った。このときの強度を０°引張強度とし、下式（６）に基づいて強度発現
率（０ＴＳ発現率）を求めた。また、併せて０°引張弾性率（０ＴＭ）の測定を行った。
０ＴＳ発現率　＝　０ＴＳ　÷　（　ＴＳ　×　Ｖｆ　）　・・・　（６）
０ＴＳ：０°引張強度（ＭＰａ）
ＴＳ：ストランド引張強度（ＭＰａ）
Ｖｆ：繊維強化複合材料中の炭素繊維の体積含有率
　０ＴＳ発現率は、８８％以上であることが好ましく、９０％以上であることがより好ま
しい。また、０ＴＭは、１５５ＧＰａ以上であることが好ましく、１６０ＧＰａ以上であ
ることがより好ましい。
【０１３２】
　＜面内せん断応力（ＩＰＳＳ）＞
　作製した一方向プリプレグ８枚を、繊維の方向が、［＋４５°/－４５°/－４５°/＋
４５°/＋４５°/－４５°/－４５°/＋４５°］となるように積層した後、１８０℃で硬
化させ、炭素繊維の体積含有率が６０％であるコンポジットを得た。これを、ＪＩＳ　Ｋ
　７０７９に記載の±４５°方向引張法に従って、面内せん断応力（ＩＰＳＳ）を測定し
た。ＩＰＳＳは７５ＭＰａを超えること好ましく、８０ＭＰａ以上がより好ましい。
【０１３３】
　［実施例１］
　前駆体繊維として単繊維繊度１．２ｄｔｅｘ、フィラメント数２４０００のポリアクリ
ロニトリル繊維（総繊度３０６７ｔｅｘ）を、空気中２４０℃で、繊維密度１．３５ｇ／
ｃｍ３になるまで耐炎化処理を行い、単繊維直径１１．３μｍの耐炎化繊維を得た。次い
で窒素ガス雰囲気下、最高温度６００℃の第１炭素化炉において、第１炭素化処理を行い
、単繊維直径８．５μｍの第１炭素化繊維を得た。得られた第１炭素化繊維を、さらに、
窒素雰囲気下、入口温度６００℃、最高温度１５８０℃の第２炭素化炉において、１６０
秒間第２炭素化処理を行い、単繊維直径６．８μｍの炭素繊維を得た。これを硫酸アンモ
ニウム水液中で２０Ｃ／ｇの電気量で電解酸化により表面処理した後、エポキシ系樹脂に
てサイジング処理を施した。この炭素繊維の物性を表１に示した。
【０１３４】
　［実施例２］
　第１炭素化炉の最高温度を６４０℃に、第２炭素化炉の最高温度を１６７０℃に変更し
た以外は実施例１と同様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表１に示した
。
【０１３５】
　［比較例１］
　前駆体繊維として単繊維繊度０．６４ｄｔｅｘのポリアクリロニトリル繊維（総繊度１
７０７ｔｅｘ）を用い、第２炭素化炉の最高温度を１４７０℃に変更した以外は実施例1
と同様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表1に示した。得られた炭素繊
維は式（１）（２）の値をどちらも満たしておらず、本発明の要件を満たさない炭素繊維
であった。比較例２の炭素繊維を用いてプリプレグを作成し、複合材料の０°引張強度を
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測定した。しかし、比較例１の炭素繊維は、式（１）（２）の値を満たしていない為、０
°引張強度に対する炭素繊維の強度発現率は８１．３％と低いものであった。
【０１３６】
【表１】

【０１３７】
　［実施例３］
　前駆体繊維として単繊維繊度１．２ｄｔｅｘ、単繊維直径１１．７μｍ、フィラメント
数２４０００のポリアクリロニトリル繊維（総繊度３０６７ｔｅｘ）を用いた。前駆体繊
維を、空気中２４０℃で、繊維密度１．３５ｇ／ｃｍ３になるまで耐炎化処理を行い、単
繊維直径１１．３μｍの耐炎化繊維を得た。得られた耐炎化繊維の比熱容量は、０．９０
４Ｊ／ｇ・Ｋであった。
【０１３８】
　次いで窒素ガス雰囲気下、最高温度６４０℃の第一炭素化炉において、第一炭素化処理
を行い、単繊維直径８．５μｍの第一炭素化繊維を得た。得られた第一炭素化繊維を、さ
らに、窒素雰囲気下、入口温度６００℃、最高温度１５８０℃の第二炭素化炉において、
１８８ｍｇ／ｄｔｅｘの張力を付与しながら１６０秒（２．７分）間第二炭素化処理を行
い、単繊維直径６．８μｍの炭素繊維を得た。第一炭素化処理および第二炭素化処理を通
して、温度勾配は３６５℃／ｍｉｎとし、１０１Ｊ・ｈ／ｇの積算熱量を繊維に与えた。
【０１３９】
　得られた炭素繊維を硫酸アンモニウム水液中で２０Ｃ／ｇの電気量で電解酸化により表
面処理した後、エポキシ系樹脂にてサイジング処理を施した。この炭素繊維の物性を表２
に示した。
【０１４０】
　得られた炭素繊維は式（１）および式（２）の値を満たし、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価した。
【０１４１】
　実施例３で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＳ発現率が８９．５％と高く、
また、０ＴＭは１６０ＧＰａと高く、ＩＰＳＳも８０ＭＰａを超える機械物性に優れた複
合材料であった。
【０１４２】
　［実施例４］
　第二炭素化炉での張力を２００ｍｇ／ｄｔｅｘに変更し、また、第二炭素化炉の最高温
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度を１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３９１
℃／ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素
繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表２に示した。
【０１４３】
　得られた炭素繊維は式（１）および式（２）の値を満たし、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価した。
【０１４４】
　実施例４で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＳ発現率が９１．９％と非常に
高く、また、０ＴＭは１６０ＧＰａを超え、ＩＰＳＳも７５ＭＰａを超える機械物性に優
れた複合材料であった。
【０１４５】
　［実施例５］
　フィラメント数を１２０００本（総繊度１５３３ｔｅｘ）に変更した以外は、実施例３
と同様のポリアクリロニトリル繊維を用いた。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更
し、また、第二炭素化炉の最高温度を１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化
処理を通しての温度勾配を３８９℃／ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以
外は、実施例３と同様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表２に示した。
【０１４６】
　得られた炭素繊維は式（１）および式（２）の値を満たし、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価した。
【０１４７】
　実施例５で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＳ発現率が９０．２％と非常に
高く、また、０ＴＭが１６０ＧＰａを超え、ＩＰＳＳは７５ＭＰａを超える機械物性に優
れた複合材料であった。
【０１４８】
　［実施例６］
　フィラメント数を４８０００本（総繊度６１３３ｔｅｘ）に変更した以外は、実施例３
と同様のポリアクリロニトリル繊維を用いた。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更
し、また、第二炭素化炉での張力を１７２ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度
を１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３８９℃
／ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊
維を得た。得られた炭素繊維の物性を表２に示した。
【０１４９】
　得られた炭素繊維は式（１）および式（２）の値を満たし、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価した。
【０１５０】
　実施例６で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＳ発現率が９１．２％と非常に
高く、また、０ＴＭは１６０ＧＰａを超え、ＩＰＳＳも７５ＭＰａを超える機械物性に優
れた複合材料であった。
【０１５１】
　［実施例７］
　単繊維直径を１３．６μｍに変更した以外は、実施例３と同様のポリアクリロニトリル
繊維（総繊度４０００ｔｅｘ）を用いた。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し、
また、第二炭素化炉での張力を１８３ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度を１
６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３８９℃／ｍ
ｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維を
得た。得られた炭素繊維の物性を表２に示した。
【０１５２】
　得られた炭素繊維は式（１）および式（２）の値を満たし、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価した。
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【０１５３】
　実施例７で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＳ発現率が９０．５％と非常に
高く、また、０ＴＭは１６０ＧＰａと高く、ＩＰＳＳも７５ＭＰａを超える機械物性に優
れた複合材料であった。
【０１５４】
　以上のように、本発明の炭素繊維の製造方法を用いて得られた炭素繊維は、いずれも式
（１）および式（２）の値を満たす本発明の炭素繊維であり、毛羽の少ない品位に優れた
炭素繊維であった。このようにして得られた本発明の炭素繊維は、いずれも０ＴＳ発現率
が高く、本発明の炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＭ、ＩＰＳＳともに高い値を示す機
械物性に優れた複合材料であった。
【０１５５】
【表２】

【０１５６】
　［比較例２］
　第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し、また、第二炭素化炉での張力を本発明の
条件を満たさない１５３ｍｇ／ｄｔｅｘとし、第二炭素化炉の最高温度を１３７０℃とし
、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を本発明の条件を満たさない
２８６℃／ｍｉｎに、積算熱量を９７Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にし
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【０１５７】
　本発明の炭素繊維の製造方法の条件を満たさない比較例２で得られた炭素繊維は式（２
）の値を満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価し
た。
【０１５８】
　式（２）の値を満たさない比較例２で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、０ＴＭが
１５３ＧＰａと低い、機械物性に劣る複合材料であった。
【０１５９】
　［比較例３］
　単繊維直径を８．８μｍに変更した以外は、実施例３と同様のポリアクリロニトリル繊
維（総繊度１７０７ｔｅｘ）を用いた。第二炭素化炉での張力を１９３ｍｇ／ｄｔｅｘに
し、第二炭素化炉の最高温度を１４７０℃、第二炭素化炉の滞留時間を１３０秒（２．２
分）とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３９５℃／ｍｉｎ
、積算熱量を本発明の条件を満たさない７４Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同
様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表３に示した。
【０１６０】
　本発明の炭素繊維の製造方法の条件を満たさない比較例３で得られた炭素繊維は式（１
）、式（２）のどちらの値も満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複
合材料物性を評価した。
【０１６１】
　式（１）および式（２）の値を満たさない比較例３で得られた炭素繊維は、０ＴＳ発現
率が８１．３％と非常に低い炭素繊維であった。
【０１６２】
　［比較例４］
　第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し、また、第二炭素化炉での張力を１８３ｍ
ｇ／ｄｔｅｘとし、第二炭素化炉の最高温度を１８５０℃とし、第一炭素化処理および第
二炭素化処理を通しての温度勾配を４６３℃／ｍｉｎに、積算熱量を本発明の条件を満た
さない１０８Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維を得た。得ら
れた炭素繊維の物性を表３に示した。
【０１６３】
　本発明の炭素繊維の製造方法の積算熱量の条件を満たさない比較例４で得られた炭素繊
維は式（１）の値を満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物
性を評価した。
【０１６４】
　式（１）の値を満たさない比較例４で得られた炭素繊維は、０ＴＳ発現率が８５．０％
と非常に低い炭素繊維であった。
【０１６５】
　［比較例５］
　単繊維直径を１３．６μｍに変更した以外は、実施例３と同様のポリアクリロニトリル
繊維（総繊度４０００ｔｅｘ）を用いた。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し、
また、第二炭素化炉での張力を１８５ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度を１
８５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を４６３℃／ｍ
ｉｎ、積算熱量を本発明の条件を満たさない１０８Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例
３と同様にして炭素繊維の製造を試みた。しかし、本発明の炭素繊維の製造方法の積算熱
量の条件を満たさない比較例５では、炭素化工程での繊維切断多く、製造が安定せず、炭
素繊維を得ることができなかった。
【０１６６】
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【表３】

【０１６７】
　［比較例６］
　第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し、また、第二炭素化炉での張力を本発明の
条件を満たさない２８１ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度を１６５０℃とし
、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３８９℃／ｍｉｎ、積算熱
量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維の製造を試みた
。しかし、本発明の炭素繊維の製造方法の第二炭素化張力の条件を満たさない比較例６で
は、炭素化工程での繊維切断多く、製造が安定せず、炭素繊維を得ることができなかった
。
【０１６８】
　［比較例７］
　第二炭素化炉での張力を本発明の条件を満たさない９４ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素
化炉の最高温度を１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度
勾配を３８９℃／ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同
様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表４に示した。
【０１６９】
　本発明の炭素繊維の製造方法の条件を満たさない比較例８で得られた炭素繊維は式（２
）の値を満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価し
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【０１７０】
　式（２）の値を満たさない比較例７で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、ＩＰＳＳ
が７５ＭＰａと低い、機械物性に劣る複合材料であった。
【０１７１】
　［比較例８］
　第二炭素化炉での張力を２００ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の入口温度を１００
０℃に、最高温度を１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温
度勾配を本発明の条件を満たさない２４１℃／ｍｉｎに、積算熱量を１１０Ｊ・ｈ／ｇに
変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維を得た。得られた炭素繊維の物性を表４
に示した。
【０１７２】
　本発明の炭素繊維の製造方法の条件を満たさない比較例８で得られた炭素繊維は式（１
）の値を満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材料物性を評価し
た。
【０１７３】
　式（１）の値を満たさない比較例８で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、ＩＰＳＳ
が７０ＭＰａと低い、機械物性に劣る複合材料であった。
【０１７４】
　［比較例９］
　実施例３と同じ前駆体繊維を、空気中２４０℃で、繊維密度１．３２ｇ／ｃｍ３になる
まで耐炎化処理を行い、耐炎化繊維を得た。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し
、また、第二炭素化炉での張力を１９３ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度を
１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３８９℃／
ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維
の製造を試みた。しかし、耐炎化処理を繊維密度１．３２ｇ／ｃｍ３になるまでしか行わ
なかった比較例９では、炭素化工程での繊維切断多く、製造が安定せず、炭素繊維を得る
ことができなかった。
【０１７５】
　［比較例１０］
　実施例３と同じ前駆体繊維を、空気中２４０℃で、繊維密度１．３９ｇ／ｃｍ３になる
まで耐炎化処理を行い、耐炎化繊維を得た。第一炭素化炉の最高温度を６００℃に変更し
、また、第二炭素化炉での張力を１９１ｍｇ／ｄｔｅｘにし、第二炭素化炉の最高温度を
１６５０℃とし、第一炭素化処理および第二炭素化処理を通しての温度勾配を３８９℃／
ｍｉｎ、積算熱量を１０２Ｊ・ｈ／ｇに変更した以外は、実施例３と同様にして炭素繊維
を得た。得られた炭素繊維の物性を表４に示した。
【０１７６】
　耐炎化処理を繊維密度が１．３９ｇ／ｃｍ３になるまで行った比較例１０で得られた炭
素繊維は式（２）の値を満たさない炭素繊維であった。得られた炭素繊維を用いて複合材
料物性を評価した。
【０１７７】
　式（２）の値を満たさない比較例１０で得られた炭素繊維を用いた複合材料は、ＩＰＳ
Ｓが７５ＭＰａと低い、機械物性に劣る複合材料であった。
【０１７８】



(27) JP 6549814 B1 2019.7.24

10

20

30

40

【表４】

【０１７９】
　［実施例８～１０、１２］
　実施例３で得られた炭素繊維と下記の樹脂を表５に記載する割合混合したエポキシ樹脂
組成物を用いてプリプレグを作成した。
【０１８０】
　表５に記載する割合で、エポキシ樹脂にポリエーテルスルホンを１２０℃で６０分間、
プラネタリーミキサーを用いて撹拌しポリエーテルスルホンをエポキシ樹脂に完全溶解さ
せた。その後、８０℃まで降温し、硬化剤およびエポキシ樹脂不溶熱可塑性樹脂粒子を添
加して３０分間混合し、エポキシ樹脂組成物を調製した。得られたエポキシ樹脂の８０℃
および１２０℃での粘度を表５に記載した。
【０１８１】
　リバースロールコーターを用いて、離型紙上に、得られたエポキシ樹脂組成物を塗布し
て５０ｇ／ｍ２目付の樹脂フィルムを２枚作製した。次に、単位面積当たりの繊維質量が
１９０ｇ／ｍ２となるように実施例３で得られた炭素繊維を一方向に整列させてシート状
の繊維強化基材層を作製した。この繊維強化基材層の両面に樹脂フィルムを積重し、表５
に記載の含侵温度と、圧力０．２ＭＰａの条件で加熱加圧して、炭素繊維含有率が６５質
量％の一方向プリプレグを作製した。
【０１８２】
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【表５】

【０１８３】
　＜樹脂組成物＞
　（エポキシ樹脂）
・ｊＥＲ８２８：、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、三菱化学株式会社製ｊＥＲ８２８
（商品名）、（２官能基）
・ＥＸ２０１：グリシジルエーテル型エポキシ樹脂、ナガセケムテックス株式会社製ＥＸ
－２０１（商品名）、（２官能基）
・ｊＥＲ６０４：グリシジルアミン型エポキシ樹脂、三菱化学株式会社製ｊＥＲ６０４（
商品名）、（４官能基）
・ＭＹ０６００：グリシジルアミン型エポキシ樹脂、ハンツマン・アドバンスト・マテリ
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アルズ社製アラルダイトＭＹ０６００（商品名）
・３，４’－ＴＧＤＤＥ：テトラグリシジル－３，４’－ジアミノジフェニルエーテル（
下記の方法で合成）
　（３，４’－ＴＧＤＤＥの合成）
　温度計、滴下漏斗、冷却管および攪拌機を取り付けた四つ口フラスコに、エピクロロヒ
ドリン１１４６．２ｇ（１２．０ｍｏｌ）を仕込み、窒素パージを行いながら温度を７０
℃まで上げて、これにエタノール１０００ｇに溶解させた３，４’－ジアミノジフェニル
エーテル２００．２ｇ（１．０ｍｏｌ）を４時間かけて滴下した。さらに６時間撹拌し、
付加反応を完結させ、Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－テトラキス（２－ヒドロキシ－３－クロロプ
ロピル）－３，４’－ジアミノジフェニルエーテルを得た。続いて、フラスコ内温度を２
５℃に下げてから、これに４８％ＮａＯＨ水溶液４８０．０ｇ（６．０ｍｏｌ）を２時間
で滴下してさらに１時間撹拌した。環化反応が終わってからエタノールを留去して、４０
０ｇのトルエンで抽出を行い５％食塩水で２回洗浄を行った。有機層からトルエンとエピ
クロロヒドリンを減圧下で除くと、褐色の粘性液体が３６１．７ｇ（収率８５．２％）得
られた。主生成物である３，４’－ＴＧＤＤＥの純度は、８４％（ＨＰＬＣ面積％）であ
った。
（硬化剤）
・４，４’－ＤＤＳ：芳香族アミン系硬化剤、４，４’－ジアミノジフェニルスルホン、
和歌山精化工業株式会社製セイカキュアＳ（商品名）
（エポキシ樹脂可溶性熱可塑性樹脂）
・ＰＥＳ：ポリエーテルスルホン、住友化学工業株式会社製ＰＥＳ－５００３Ｐ（商品名
）、平均粒子径２０μｍ
　（エポキシ樹脂不溶熱可塑性樹脂粒子）
・ＰＡ１２：ポリアミド１２樹脂粒子（ＶＥＳＴＳＩＮＴ２１５８、平均粒子径２０μｍ
、ダイセル・エボニック株式会社製）
・ＰＡ１０１０：ポリアミド１０１０樹脂粒子（ＶＥＳＴＳＩＮＴ９１５８、平均粒子径
２０μｍ、ダイセル・エボニック株式会社製）
　［実施例１１］
　実施例３で得られた炭素繊維と上記の樹脂を表５に記載する割合混合したエポキシ樹脂
組成物を用いてプリプレグを作成した。
【０１８４】
　表５に記載する割合で、エポキシ樹脂にポリエーテルスルホンの半量を１２０℃で６０
分間、プラネタリーミキサーを用いて撹拌しポリエーテルスルホンをエポキシ樹脂に溶解
させた。その後、８０℃まで降温し、残り半量のポリエーテルスルホン、硬化剤およびエ
ポキシ樹脂不溶熱可塑性樹脂粒子を添加して３０分間混合し、エポキシ樹脂組成物を調製
した。得られたエポキシ樹脂の８０℃でおよび１２０℃での粘度を表５に記載した。
【０１８５】
　得られたエポキシ樹脂組成物を用いて実施例９と同様にして一方向プリプレグを作製し
た。
【０１８６】
　［実施例１３］
　実施例７で得られた炭素繊維を用いた以外は実施例１２と同様にして一方向プリプレグ
を作製した。
【０１８７】
　実施例８～１３で得られた一方向プリプレグの吸水率および層間破壊靭性（ＧＩｃ）を
以下の方法で評価した。本発明の炭素繊維を用いた実施例８～１３のプリプレグは、用い
たエポキシ樹脂組成物の粘度にかかわらず、いずれも吸水率が低く、エポキシ樹脂組成物
が炭素繊維機材に十分に含侵したプリプレグであった。また、いずれの例も十分に優れた
層間破壊靭性を有する炭素繊維複合材料を与えた。
【０１８８】
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　特に、不溶熱可塑性樹脂粒子を１０質量％以上含むエポキシ樹脂組成物を用いた実施例
１１～１３では、含侵時の樹脂粘度が１０Ｐａ・ｓｅｃを超える高粘度のエポキシ樹脂組
成物であったにもかかわらず、本発明の炭素繊維を用いたため比較的低い含侵温度でも樹
脂が十分に含侵し、４５０Ｊ／ｍ２を超える大変優れた層間破壊靭性を有する炭素繊維複
合材料が得られた。
【０１８９】
　＜吸水率＞
　繊維基材への樹脂の含浸性をプリプレグの吸水率により評価した。得られたプリプレグ
の吸水率が低い方が樹脂の含浸性が高い。
【０１９０】
　得られたプリプレグを一辺が１００ｍｍの正方形にカットし、質量（Ｗ１）を測定した
。その後、デシケーター中で、プリプレグを水中に沈めた。デシケーター内を、１０ｋＰ
ａ以下に減圧し、プリプレグ内部の空気と水を置換させた。プリプレグを水中から取り出
し、表面の水を拭き取り、プリプレグの質量（Ｗ２）を測定した。これらの測定値から下
記式を用いて吸水率を算出した。吸水率は５％以下であることが好ましい。
【０１９１】
　　　吸水率（％）＝［（Ｗ２－Ｗ１）／Ｗ１］×１００
　　　　　Ｗ１：プリプレグの質量（ｇ）
　　　　　Ｗ２：吸水後のプリプレグの質量（ｇ）
＜層間破壊靭性モードＩ（ＧＩｃ）＞
　一方向プリプレグを一辺が３６０ｍｍの正方形にカットした後、積層し、０°方向に１
０層積層した積層体を２つ作製した。初期クラックを発生させるために、離型シートを２
つの積層体の間に挟み、両者を組み合わせ、積層構成［０］２０のプリプレグ積層体を得
た。通常の真空オートクレーブ成形法を用い、０．５９ＭＰａの圧力下、１８０℃の条件
で２時間成形した。得られた成形物（繊維強化複合材料）を幅　１２．７　ｍｍ　×　長
さ　３０４．８　ｍｍの寸法に切断し、層間破壊靭性モードＩ（ＧＩｃ）の試験片を得た
。
【０１９２】
　ＧＩｃの試験方法として、双片持ちはり層間破壊靱性試験法（ＤＣＢ法）を用い、離型
シートの先端から１２．７ｍｍの予亀裂（初期クラック）を発生させた後に、さらに亀裂
を進展させる試験を行った。予亀裂の先端から、亀裂進展長さが１２７ｍｍに到達した時
点で試験を終了させた。試験片引張試験機のクロスヘッドスピードは１２．７ｍｍ／分と
し、ｎ＝５で測定を行った。
【０１９３】
　亀裂進展長さは顕微鏡を用いて試験片の両端面から測定し、荷重、及び亀裂開口変位を
計測することにより、積分法にてＧＩｃを算出した。
【０１９４】
　［比較例１１］
　比較例３で得られた炭素繊維を用いた以外は、実施例８と同様にしてプリプレグを作成
した。比較例１１で得られたプリプレグは、同じエポキシ樹脂組成物を同様の条件で含侵
させたにもかかわらず、本発明の炭素繊維を用いた実施例８と比較して吸水率が高く、樹
脂が十分に含侵していないプリプレグであった。また、層間破壊靭性も、実施例８と比較
して低く、不十分なものであった。
【０１９５】
　［比較例１２］
　比較例３で得られた炭素繊維を用いた以外は、実施例１０と同様にしてプリプレグを作
成した。比較例１２で得られたプリプレグは、同じエポキシ樹脂組成物を同様の条件で含
侵させたにもかかわらず、本発明の炭素繊維を用いた実施例１０と比較して吸水率がとて
も高く、樹脂が十分に含侵していないプリプレグであった。また、層間破壊靭性も、実施
例１０と比較して低く、不十分なものであった。
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【０１９６】
　［比較例１３］
　比較例３で得られた炭素繊維を用いた以外は、実施例１２と同様にしてプリプレグを作
成した。比較例１３で得られたプリプレグは、同じエポキシ樹脂組成物を同様の条件で含
侵させたにもかかわらず、本発明の炭素繊維を用いた実施例１２と比較して吸水率が非常
に高く、樹脂が十分に含侵していないプリプレグであった。
【０１９７】
　樹脂の含侵性を高めるため、含侵条件を、含侵温度１５０℃、圧力０．２ＭＰａの条件
に変更し加熱加圧して、改めて一方向プリプレグを試みた。その結果、吸水率４．５％の
プリプレグを得ることはできたものの、含侵温度が高すぎたため、得られたプリプレグは
ドレープ性の低い取り扱い性の悪いプリプレグであった。また、含侵温度１５０℃の条件
で得られたプリプレグを用いた複合材料の層間破壊靭性は、５０７Ｊ／ｍ２と同じ樹脂組
成物を用いた実施例１２と比べ１００Ｊ／ｍ２以上も低いものであった。
【０１９８】

【表６】

 
【要約】
　本発明の目的は、複合材料とした際の強度発現率に優れた炭素繊維を提供することにあ
る。
　かかる課題を解決する本発明は、下式（１）および（２）を同時に満たす炭素繊維であ
る。
Lc／d　≦　3　　・・・・　（１）
TS　×　d　×　Lc　＞　6.0　×　105　・・・・　（２）
Lc：X線結晶子サイズ（Å）
d：単繊維直径（μm）
TS：ストランド引張強度（MPa）
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