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研究成果の概要（和文）：Niを金属触媒としエタノールを炭素源とした触媒化学気相成長法（CCVD法）により炭
素繊維の強度が低下しない比較的低温である550℃や600℃において，炭素繊維表面にカーボンナノチューブ
（CNT）を析出させる手法を開発した．また，CNT析出炭素繊維は高い繊維樹脂界面強度を有していることを明ら
かにした．さらに，ホットプレス成形に，CNT析出炭素繊維束に対する直接通電抵抗加熱を併用することで，ボ
イド率が低く繊維束への樹脂含浸に優れた炭素繊維強化熱可塑樹脂複合材料の成形が可能であることを明らかに
した．

研究成果の概要（英文）：Carbon nanotube (CNT) grafting method at the growth temperature of 
relatively low (550-600 degree Celsius), at which tensile strength of carbon fiber was not degraded,
 was developed by using Ni as the catalyst and ethanol as the carbon source by catalytic chemical 
vapor deposition (CCVD) method. CNT grafted carbon fiber showed higher fiber/matrix interfacial 
share strength than as received carbon fiber. Molding method of Carbon Fiber Reinforced 
Thermoplastics with low void content was developed by using direct resistance heating to CNT grafted
 carbon fiber for a hot press molding.

研究分野： 繊維強化熱可塑性樹脂複合材料の成形
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１．研究開始当初の背景 
炭素繊維強化樹脂基複合材料（CFRP）は，

高比強度，高比弾性率という特性をいかして，
航空宇宙産業を中心に需要が拡大している．
自動車産業においても，化石燃料の枯渇問題
や CO2 による地球温暖化問題等を解決するた
めに，量産車両の車体軽量化が必要不可欠で
あり，低コスト CFRP 材料や低コスト成形方
法の開発が求められている．量産自動車に
CFRP を適用する際，炭素繊維の強度を十分に
生かすためには連続繊維を用いることが望
ましく，マトリックスにはリサイクル性や生
産性に優れた熱可塑性樹脂を用いることが
求められている．しかしながら，航空機産業
を中心に利用されてきた複合材料は，エポキ
シ樹脂を中心とした熱硬化性樹脂を用いて，
オートクレーブというコストのかかる成形
方法を主体にしており，コストに対する要求
が厳しい自動車産業においては，そのまま適
用することは到底できない．したがって，高
い力学的特性を有する材料や低コストを実
現する成形方法の開発が急務となっている． 
連続繊維を用いた複合材料は，繊維を一方

向に並べた UD 材（一方向強化材）や織物材
を積層した構成を有しているため，必然的に
層間が存在し，実使用下では，衝撃負荷によ
る層間はく離特性が重要となり，じん性の低
い熱硬化性樹脂を用いた複合材料において
は，じん性の高い熱可塑性樹脂を層間に分散
させるなど層間破壊じん性を高める技術開
発がなされている．近年では，カーボンナノ
チューブ（CNT）を層間の nano-stiching 材
として利用するコンセプトや繊維表面に析
出させた CNT を用いて複合材料の熱・電気伝
導性を制御するアイデアも出されており，熱
硬化性樹脂を用いた複合材料の特性を向上
させる研究開発が進められつつある． 
成形方法に注目すると，連続繊維強化熱可

塑性樹脂の成形方法としては，ホットプレス
成形法やスタンピング成形等が考えられる．
ホットプレス成形においては，金型の加熱・
冷却時間が長いため量産化する場合には，予
備加熱装置や多段の成形金型が必要である．
またスタンピング成形では，あらかじめマト
リックス樹脂を繊維織物等に含浸させた連
続繊維強化熱可塑積層板を中間素材とする
ため高コストとなり，成形時にもあらかじめ
赤外線ヒーターなどにより加熱した物を成
形するため，エネルギ効率が悪い．以上のよ
うに，いずれの方法においても，高コストで
あり積層板などの中間素材を経ずに連続繊
維の織物から直接成形品を得るための量産
化に適した成形方法の開発が待たれていた．
申請者等は，先に開発した樹脂不織布付多軸
多層クロス（NSMC）と高周波電磁誘導加熱装
置を用いて，連続炭素繊維強化熱可塑性樹脂
基複合材料の高速成形法の開発を行ってき
た．しかし，電磁誘導加熱法（図 1(a)参照）
を用いた場合，コイルなどの設備が必要とな
り，電磁誘導という間接的な方法を用いてい

るため，エネルギ効率も悪いのが現状である．
一方，直接通電加熱法（図 1(b)参照）は，金
型そのものに直接高周波電流を流すことで
加熱することが出来るため，これまで申請者
等は，金型への直接通電抵抗加熱を利用した
高速パイプ成形法の開発を行ってきた．しか
し，ここでも，金型を加熱しその伝熱により
素材を加熱しているに過ぎず，さらにエネル
ギ効率に優れた高速成形法の開発が待たれ
ていた． 
 

    

(a) 電磁誘導加熱法  (b)直接通電加熱法 

図 1 高周波を用いた加熱方法 

 
 

２．研究の目的 
カーボンナノチューブ(CNT)を炭素繊維開

繊糸やファブリックに析出させる手法を開
発するとともに，CNT 析出炭素繊維自体への
直接通電抵抗加熱を利用した炭素繊維強化
熱可塑性樹脂複合材料の成形方法を開発す
ることを目的とする． 
３．研究の方法 
(1) カーボンナノチューブ(CNT)析出炭素繊
維の開発とその機械的特性 
炭素繊維（Carbon Fiber: CF）には，PAN

系炭素繊維束 24Kを幅 23 mm に開繊した開繊
糸を用いた．炭素繊維表面へ CNT を析出させ
るための触媒となるニッケル（Ni）は，ワッ
ト浴を用いた電解 Ni めっきにより，炭素繊
維表面に担持させた（以下 Ni-CF）． 
CNT の析出には，炭素源をエタノールとし

た触媒化学気相成長法（CCVD 法）を用いた（以
下 CNT-CF）．CNT の析出温度は 550℃，600℃，
650℃，700℃の 4 条件とし，CNT を析出させ
る時の高温条件が炭素繊維の機械的特性に
及ぼす影響を明らかにするため，CF および
Ni-CF に対しても CNT を析出させた温度処理
を施した炭素繊維を準備した．以上の炭素繊
維に対して，単繊維引張試験を行い，炭素繊
維の機械的特性に及ぼすCNTを析出させるの
に必要な様々な処理の影響を明らかにした． 
さらに，これらの炭素繊維を用いてポリア

ミド6樹脂との繊維樹脂界面強度を単繊維引
き抜き試験により評価した． 
 
(2) CNT 析出炭素繊維への直接通電抵抗加熱
を利用した CFRTP の成形 
上述の 24Kの PAN 系炭素繊維開繊糸に対し

て，電解 Niめっきを施し，CCVD 法により CNT
を析出させた CNT 析出炭素繊維開繊糸
（CNT-CF），Ni めっき炭素繊維開繊糸(Ni-CF)



および供試材である炭素繊維開繊糸(CF)の
抵抗値を，DCミリオームメータにより測定し
た．また，各開繊糸に対して直流電源装置を
用いて直接通電抵抗加熱を実施し温度分布
を求めた． 
さらに，図 2に示すように，ホットプレス

成形において，強化繊維である CF や CNT-CF
に対して直接通電抵抗加熱を併用した成形
を行い，炭素繊維への CNT 析出が成形性に及
ぼす影響を明らかにした． 
 
 

 

 

図 2 強化繊維である炭素繊維への直接通
電抵抗加熱を利用したホットプレス成形 

 
 

 
４．研究成果 
(1)炭素繊維へのカーボンナノチューブ
(CNT)析出手法の開発 
単繊維引張試験により求めた CF と Ni-CF

の熱処理材および CNT-CF の引張強度評価か
ら，Ni-CF および CNT-CF では 650℃以上の熱
処理により引張強度が低下すること，炭素源
にエタノールを，触媒に Ni を用いた触媒化
学気相成長法によって比較的低温である
600℃や550℃においても図3に示すように炭
素繊維表面へのCNT析出が可能であることを
明らかにした．  
また，炭素繊維表面の CNT が長尺に成長す

ることで，CNT 析出炭素繊維とポリアミド樹
脂との界面せん断強度が高くなることが明
らかになった． 
 

 

図 3 CNT 析出炭素繊維（550℃） 
 

 
(2) CNT 析出炭素繊維への直接通電抵抗加熱
を利用した CFRTP の成形 

 CNT-CFの0 °方向および90 °方向の電気
抵抗値は，Ni-CF や CF と比較して低い値を示
した．各繊維束に対して直接通電抵抗加熱を
実施したところ，CNT-CF が最も高い到達温度
を示し，広い高温領域を示した．  
ホットプレス成形において，CNT-CF への直

接通電抵抗加熱を併用することで，ボイド率
が低く，熱可塑性樹脂が繊維束内部にまで良
好に含浸したCFRTPの成形が可能であること
が明らかとなった． 
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