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研究成果の概要（和文）：熱硬化性樹脂と比べて，熱可塑性樹脂は，短い成形サイクルでの生産が期待でき，リ
サイクル性にも優れているため，繊維強化複合材料のマトリックスとしての利用が期待されている．しかしなが
ら，成形時の粘度が熱硬化性樹脂よりも高く，成形時における樹脂含浸が課題とされていた．本研究では，強化
繊維である連続炭素繊維表面へカーボンナノチューブ（CNT）を析出させることで，炭素繊維表面のぬれ性を改
善するとともに，高い繊維樹脂界面強度が得られ，これらを複合材料の強化材として用いることで樹脂含浸特性
に優れた炭素繊維強化熱可塑性樹脂基複合材料が成形出来ることを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：Thermoplastic resins are expected to be used for matrix of fiber reinforced 
plastics due to the excellent recyclability and shorter production cycle time compared to thermoset 
resin. Since thermoplastic resins have a higher viscosity than thermosetting resin during the 
molding process, it is necessary to develop a method for impregnating resin into the carbon fiber 
bundle at the molding of carbon fiber reinforced thermoplastic (CFRTP). Grafting carbon nanotubes 
(CNTs) on the surface of carbon fibers improved not only the fiber/matrix interfacial shear strength
 but also the wettability. By using CNT grafted carbon fibers for reinforcement of CFRTP, CFRTP 
laminates with excellent impregnation can be obtained.

研究分野：機械材料学

キーワード： 炭素繊維強化熱可塑性樹脂複合材料　カーボンナノチューブ　ぬれ性　樹脂含浸　成形

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
繊維強化複合材料において，荷重を伝達する繊維樹脂界面特性の改善は重要な課題となる．ここでは，炭素繊維
表面にカーボンナノチューブを析出させる手法を開発し，通常の炭素繊維と比べて繊維樹脂界面強度だけではな
く，ぬれ性も改善できることを明らかにした．この開発したカーボンナノチューブ析出炭素繊維を用いること
で，樹脂含浸特性に優れた炭素繊維強化熱可塑性樹脂複合材料の成形が可能であることを明らかにした．これら
の材料を航空・宇宙機器や自動車をはじめとする輸送機器に採用することで，機体や装置の軽量化を実現するこ
とが可能となり，二酸化炭素排出量の削減に貢献することが出来る．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
熱可塑性樹脂は，熱硬化性樹脂とは異なり架橋反応に時間を必要としないため短い成形サイ
クルが期待でき，リサイクル性にも優れるため炭素繊維強化樹脂複合材料のマトリックスとし
ての利用が期待されている．特に連続炭素繊維を用いた炭素繊維強化熱可塑性樹脂複合材料は，
量産自動車などへの利用拡大が期待されている．しかしながら，熱可塑性樹脂は熱硬化性樹脂と
比べて成形時の粘度が高く，樹脂含浸性に優れた素材と成形方法の開発が待たれていた． 
 
２．研究の目的 
本研究では，炭素繊維強化熱可塑性樹脂複合材料の樹脂含浸性に優れた成形方法の開発とそ
の機構を解明することを目的とした．具体的には，強化繊維である連続炭素繊維表面へカーボン
ナノチューブ（CNT）を析出させることにより，炭素繊維表面のぬれ性を改善させることで樹脂
含浸に優れた成形を実現し，樹脂含浸性と機械的特性に優れた炭素繊維強化熱可塑性樹脂複合
材料（CFRTP）の成形方法の開発を目的とした． 

 
３．研究の方法 
（1）炭素繊維単体および炭素繊維織物の高温下でのぬれ性評価システムの構築とぬれ性評価 
加熱炉と既設の高倍率デジタルマイクロスコープを組み合わせて，横からの高倍率観察によ
りぬれ性評価が可能なシステムを構築した． 

 
（2）炭素繊維と樹脂の界面強度の測定が可能なマイクロドロップレット試験システムの構築と
試験片作製方法の開発 
加熱炉と既設の微小荷重機械的特性評価装置を組み合わせて，炭素繊維と樹脂の界面強度の
測定が可能なマイクロドロップレット試験システムを構築した．また，マイクロドロップレット
試験においては，繊維単体の表面に樹脂玉を付着させた試験片を作製する必要がある．溶融させ
た樹脂に繊維を浸し樹脂玉を作製する従来の方法では，一度で多くの樹脂玉が作製できるもの
の，樹脂玉間の繊維も樹脂でコーティングされることになり，CNT 析出炭素繊維全体がコーテ
ィングされることになる．一方，繊維に糸状に加工した樹脂を結び付けた後，加熱して樹脂を溶
融させて樹脂玉を作製する方法もあり，この場合，樹脂玉間の繊維は樹脂でコーティングされな
いが樹脂繊維の作製やそのハンドリングは困難を極める．そこで，繊維表面が樹脂でコーティン
グされることなく樹脂玉を作製できる手法を新たに開発するとともに，樹脂玉の作製方法がマ
イクロドロップレット試験で求められる炭素繊維とポリアミド 6 の界面せん断強度に及ぼす影
響を明らかにした． 
 
（3）パルス電流を用いた Ni担持方法の開発 
単繊維および平織炭素繊維のいずれにおいても，未処理の炭素繊維と比較して CNT析出炭素
繊維は高いぬれ性を示す一方，CNT 析出が過剰な部分で，炭素繊維間への樹脂の流入が抑制さ
れることで，含浸性が低下する部分が見られたため，CNT の析出密度を最適化することが必要
とされていた．これまで炭素繊維への電解 Niめっきには直流電流を用いていた．直流めっきで
は Ni粒子の粒子数および粒子径がめっき時間とともに同時に増加するため，Niに対応して析出
する CNTの析出密度および径の制御が困難という課題があった．一方，パルス電流を用いるパ
ルスめっきは，新たな核発生を抑制しながら核を成長させることができるめっき技術として注
目されている．そこで，電解 Niめっきにパルス電流を用い，炭素繊維表面に担持される Ni粒子
の単位面積当たりの粒子数および粒子径に及ぼすパルス電流の電流値（current），パルス一周期
あたりの通電時間（on time），パルス一周期あたりの通電休止時間（off time），積算の通電時間
（total）などの影響を明らかにした． 
 
（4）CNT析出炭素繊維平織を用いた CFRTPの成形 

CNT 析出条件の異なる平織炭素繊維を強化繊維としてポリアミド 6 樹脂をマトリックスとし
た積層板をプレス成形し，樹脂含浸特性を評価した． 
 
４．研究成果 
（1）炭素繊維単体および炭素繊維織物の高温下でのぬれ性評価システムの構築とぬれ性評価 
構築したぬれ性評価システムを用いることで，樹脂が溶融している高温下で炭素繊維単体や
炭素繊維束，炭素繊維ファブリックの表面におけるぬれ性を評価することが可能であることを
確認した（図 1参照）．炭素繊維表面に CNTを析出させることで，単繊維において未処理の炭素
繊維と比較して高いぬれ性を示すこと，CNTの合成時間 30分，60分の CNT析出平織炭素繊維
は，未処理の平織炭素繊維と比較して PA6樹脂とのぬれ性が高くなることを明らかにした． 

 



 
図 1 θ/2法を用いたぬれ性評価[①] 

 
 

 
（2）炭素繊維と樹脂の界面強度の測定が可能なマイクロドロップレット試験システムの構築と
試験片作製方法の開発 
炭素繊維とポリアミド 6 樹脂を用いて，溶融させた樹脂に繊維を浸し樹脂玉を作製する方法
（Dip法）と粉末状の樹脂を繊維に付着させ溶融させることで樹脂玉を作製する方法（Powder法）
の二種類の方法を用いてマイクロドロップレット試験片を作製し，その界面せん断強度を評価
した結果，樹脂玉の破壊形態に差はなく，求められる繊維樹脂界面せん断強度にも有意な差がな
い［図 2参照］ことが明らかとなった． 

 
 

 
図 2 繊維樹脂界面せん断強度[②] 

 
 
（3）パルス電流を用いた Ni担持方法の開発 
サイジング剤を除去した炭素繊維に対してパルス電流を用いて電解 Niめっきを施すことによ
り，図 3に示すように，直流電流を用いた場合と比較して密度が疎で径が大きい Ni粒子を担持
することに成功した．また，パルス電流を用いて電解 Niめっきを行う場合，密度が疎で径が大
きい Ni粒子を担持するためには，特にパルス一周期あたりの通電時間 10 ms程度に短くし，パ
ルス一周期あたりの通電休止時間を 100 ms程度と長くとる必要があること，CNT は Ni粒子を
触媒として析出するため，密度が疎な Ni 粒子を用いることで疎な密度の CNT を析出させるこ
とができ（図 4参照），径の大きい Ni粒子を用いることで径の大きい CNTを析出させることが
できることが明らかとなった． 

 
 

  

(a) 直流電流      (b) パルス電流 
図 3 炭素繊維表面に担持した Ni粒子[③] 
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 (a) 直流電流      (b) パルス電流 
図 4 炭素繊維表面に析出させた CNT[③] 

 
 
（4）CNT析出炭素繊維平織を用いた CFRTPの成形 
積層板における樹脂の含浸性を評価した結果，繊維表面に CNTを析出させた平織炭素繊維を
強化繊維として用いた積層板は，CNTの合成時間 60分の CNT析出平織炭素繊維を用いた場合，
積層板における層内の CNT析出が過剰な部分で，炭素繊維間への樹脂の流入が抑制されること
で，含浸性が低下する部分が見られること，CNTの合成時間 30分の CNT析出平織炭素繊維（L-
CNT30-CF，図 5参照）を用いた場合，図 6に示すようなボイド率が 1 %以下を示す含浸性に優れ
た積層板の成形が可能であることが明らかとなった． 
 
 

  

(a) 拡大図   (b) 織り目が見える倍率 
図 5 CNTの合成時間 30分の CNT析出平織炭素繊維[①] 

 
 

 
図 6 積層板のボイド率 [①] 
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