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(57)【要約】
【課題】優れた強度、及び弾性率を有する繊維強化複合材料を得ることができる、エポキ
シ樹脂組成物、並びに該樹脂組成物を用いた成形品、プリプレグ及び繊維強化プラスチッ
クを提供する。
【解決手段】下記成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）及び（Ｄ）を含むエポキシ樹脂組成物。
　成分（Ａ）：軟化点８０℃以上のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｂ）：エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｃ）：硬化剤
　成分（Ｄ）：セルロースナノファイバー
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）及び（Ｄ）を含むエポキシ樹脂組成物。
　成分（Ａ）：軟化点８０℃以上のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｂ）：エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｃ）：硬化剤
　成分（Ｄ）：セルロースナノファイバー
【請求項２】
　成分（Ｃ）がジシアンジアミド、ウレア類、イミダゾール類及び芳香族アミン類の中か
ら選ばれる少なくとも１種である、請求項１に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項３】
　前記成分（Ａ）を全エポキシ樹脂１００質量部中２０質量部以上８０質量部以下含む、
請求項１又は２に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項４】
　前記成分（Ｂ）を全エポキシ樹脂１００質量部中２０質量部以上８０質量部以下含む、
請求項１～３のいずれか一項に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項５】
　前記成分（Ｄ）を本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００質量部
に対し、０．１～１５質量部含む、請求項１～４のいずれか一項に記載のエポキシ樹脂組
成物。
【請求項６】
　さらに、成分（Ｅ）として熱可塑性樹脂を含む、請求項１～５のいずれか一項に記載の
エポキシ樹脂組成物。
【請求項７】
　前記成分（Ｅ）を全エポキシ樹脂１００質量部に対して１質量部以上１５質量部以下含
む、請求項６に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項８】
　請求項１～７のいずれか一項に記載のエポキシ樹脂組成物の硬化物からなる成形品。
【請求項９】
　請求項１～７のいずれか一項に記載のエポキシ樹脂組成物が強化繊維集合体に含浸した
プリプレグ。
【請求項１０】
　請求項１～７のいずれか一項に記載のエポキシ樹脂組成物の硬化物と強化繊維とからな
る繊維強化プラスチック。
【請求項１１】
　管状である、請求項１０に記載の繊維強化プラスチック。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、エポキシ樹脂組成物、並びにこれを用いた成形品、プリプレグ及び繊維強化
プラスチックに関するものであり、スポーツ・レジャー用途、一般産業用途、航空機用材
料用途等に好適に使用されるものである。
【背景技術】
【０００２】
　繊維強化複合材料の１つである繊維強化プラスチックは、軽量で、高強度、高剛性であ
ることから、スポーツ・レジャー用途から、自動車や航空機等の産業用途まで、幅広く用
いられている。
　繊維強化プラスチックの製造方法としては、強化繊維等の長繊維（連続繊維）からなる
補強材にマトリックス樹脂を含浸させた中間材料、すなわちプリプレグを使用する方法が
ある。この方法によれば、繊維強化プラスチックの強化繊維の含有量を管理しやすいとと
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もに、その含有量を高めに設計することが可能であるという利点がある。
【０００３】
　軽量化のニーズから、強化繊維としては比強度、比弾性率に優れた炭素繊維が、マトリ
ックス樹脂としては炭素繊維との接着性に優れたエポキシ樹脂が多く用いられている。
　しかしながら、エポキシ樹脂は、一般にその硬化物が脆く、靱性が低い傾向にあるため
、繊維強化プラスチックの破壊靱性や剛性の改善が技術的な課題であった。そこで、近年
、ナノフィラーをマトリックス中に分散させることで、その改善を図る検討がなされてい
る。
【０００４】
　このナノフィラーとしては、特に、自然界由来のセルロースナノファイバーが注目され
ており、これを利用することで疲労破壊や衝撃特性が改善された、スポーツ用品に適した
繊維強化複合材料が知られている（特許文献１、２）。また、セルロースナノファイバー
の改良も検討されており、例えば、各種化学処理を施したセルロースナノファイバー、あ
るいは表面処理を施さずに解繊樹脂中で微細化したセルロースナノファイバー等を用いた
複合材料も知られている（特許文献３、４）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０１１－１４８２１４号公報
【特許文献２】特開２０１０－２４４１３号公報
【特許文献３】特開２０１５－４８３７５号公報
【特許文献４】特許第５４７７５１６号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、特許文献１～４のいずれにおいても、繊維強化プラスチックとしての性
能発現に不可欠なマトリックス樹脂の検討は充分になされていない。
　特許文献１においては、マトリックス樹脂として用いられているエポキシ樹脂組成物の
詳細が明らかにされていない。特許文献２～４には、各種エポキシ樹脂組成物をマトリッ
クス樹脂として使用した例が記載されているが、これらを用いた繊維強化プラスチックは
、特に曲げ強度が充分ではなかった。
【０００７】
　本発明は上記背景に鑑みてなされたものであり、セルロースナノファイバーが配合され
た特定のエポキシ樹脂組成物をマトリックス樹脂として用いることによって、優れた強度
、弾性率と靱性を併せ持つ樹脂硬化物を形成し、優れた機械物性をもった繊維強化プラス
チックが得られることを見出したものである。本発明は、特に管状の複合材料に適用した
際に、優れた強度、及び弾性率を有する繊維強化複合材料を得ることができる、エポキシ
樹脂組成物、並びに該樹脂組成物を用いた成形品、プリプレグ及び繊維強化プラスチック
を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者らは鋭意検討を行った結果、特定の構造を有するエポキシ樹脂を用いることに
より、前記課題を解決し、所望の性能を有する繊維強化プラスチックを提供できることを
見出し、本発明に至った。
【０００９】
　すなわち、本発明は以下に関する。
［１］　下記成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）及び（Ｄ）を含むエポキシ樹脂組成物。
　成分（Ａ）：軟化点８０℃以上のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｂ）：エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
　成分（Ｃ）：硬化剤
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　成分（Ｄ）：セルロースナノファイバー
［２］　成分（Ｃ）がジシアンジアミド、ウレア類、イミダゾール類及び芳香族アミン類
の中から選ばれる少なくとも１種である、［１］に記載のエポキシ樹脂組成物。
［３］　前記成分（Ａ）を全エポキシ樹脂１００質量部中２０質量部以上８０質量部以下
含む、［１］又は［２］に記載のエポキシ樹脂組成物。
［４］　前記成分（Ｂ）を全エポキシ樹脂１００質量部中２０質量部以上８０質量部以下
含む、［１］～［３］のいずれか一つに記載のエポキシ樹脂組成物。
［５］　前記成分（Ｄ）を本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００
質量部に対し、０．１～１５質量部含む、［１］～［４］のいずれか一つに記載のエポキ
シ樹脂組成物。
［６］　さらに、成分（Ｅ）として熱可塑性樹脂を含む、［１］～［５］のいずれか一つ
に記載のエポキシ樹脂組成物。
［７］　前記成分（Ｅ）を全エポキシ樹脂１００質量部に対して１質量部以上１５質量部
以下含む、［６］に記載のエポキシ樹脂組成物。
［８］　［１］～［７］のいずれか一つに記載のエポキシ樹脂組成物の硬化物からなる成
形品。
［９］　［１］～［７］のいずれか一つに記載のエポキシ樹脂組成物が強化繊維集合体に
含浸したプリプレグ。
［１０］　［１］～［７］のいずれか一つに記載のエポキシ樹脂組成物の硬化物と強化繊
維とからなる繊維強化プラスチック。
［１１］　管状である、［１０］に記載の繊維強化プラスチック。
【発明の効果】
【００１０】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は高強度、高弾性率かつ高靱性の樹脂硬化物を与え、本発
明のエポキシ樹脂組成物を繊維強化プラスチックのマトリックス樹脂として用いることに
よって、優れた機械物性をもった繊維強化プラスチックが得られる。とりわけ、本発明の
エポキシ樹脂組成物を管状体の繊維強化プラスチックに用いることによって、優れた破壊
強度を得ることができる。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　以下、本発明を詳細に説明する。
　なお、本発明において、「エポキシ樹脂」とは、１分子内に２個以上のエポキシ基を有
する化合物を意味する。
　また、「エポキシ樹脂組成物」という用語は、エポキシ樹脂と、硬化剤と、硬化促進剤
と、場合により熱可塑性樹脂やその他の添加剤とを含む組成物を意味する。
　また、本発明において、エポキシ樹脂組成物を硬化して得られる硬化物を「樹脂硬化物
」と称し、その中でも特に板状の硬化物を「樹脂板」と称することがある。
　なお、本発明で軟化点、エポキシ当量、活性水素当量とは、以下の条件で測定される値
である。
　１）軟化点：ＪＩＳ－Ｋ７２３４：２００８（環球法）に準拠して測定される値である
。
　２）エポキシ当量：ＪＩＳ　Ｋ－７２３６：２００１に準拠して測定される値である。
　３）活性水素当量：ＪＩＳ　Ｋ－７２３７：１９８６に準拠して測定される値である。
【００１２】
〔エポキシ樹脂組成物〕
　本発明のエポキシ樹脂組成物（以下、「本樹脂組成物」とも記す。）は、成分（Ａ）、
成分（Ｂ）、成分（Ｃ）及び成分（Ｄ）を含む。さらに成分（Ｅ）やその他成分（Ｆ）、
及び任意成分としての添加剤を含んでもよい。
【００１３】
＜成分（Ａ）＞
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　成分（Ａ）は、軟化点８０℃以上のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂である。成分（Ａ
）の軟化点が８０℃以上であれば、本樹脂組成物の樹脂硬化物が、優れた靱性を有する。
【００１４】
　本樹脂組成物は、成分（Ａ）を、本樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００質量部
中２０質量部以上８０質量部以下含み、２５質量部以上７５質量部以下含むことがより好
ましく、３０質量部以上７０質量部以下含むことがさらに好ましい。
　成分（Ａ）の含有量の下限は、好ましくは２５質量部以上であり、より好ましくは３０
質量部以上である。また、成分（Ａ）の含有量の上限は、好ましくは７５質量部以下であ
り、より好ましくは７０質量部以下である。
　本樹脂組成物中、成分（Ａ）の含有量が２０質量部以上であれば、靱性に優れた樹脂硬
化物を得ることができる傾向にある。一方、成分（Ａ）の含有量が８０質量部以下であれ
ば、樹脂硬化物の耐熱性が適正に保たれ、タックやドレープ性に優れたプリプレグを得る
ことができるとともに、ボイドの無い繊維強化複合材料を得ることができる傾向にある。
【００１５】
　成分（Ａ）は、市販品を用いてもよい。
　市販品として入手可能な、軟化点８０℃以上のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂（成分
（Ａ））としては、これらに限定されないが、ｊＥＲ４００４Ｐ、ｊＥＲ４００５Ｐ、ｊ
ＥＲ４００７Ｐ、ｊＥＲ４０１０Ｐ（いずれも商品名、三菱化学株式会社製）やＹＤＦ２
００４（商品名、ＫＵＫＤＯ　ＣＨＥＭＩＣＡＬ社製）等が挙げられる。
　成分（Ａ）として、上述のエポキシ樹脂のいずれもが本発明に好ましく用いられ、これ
らの中から１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて併用してもよい。
【００１６】
＜成分（Ｂ）＞
　成分（Ｂ）は、エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂である。成
分（Ｂ）は主に、本樹脂組成物の樹脂硬化物の強度や弾性率、耐熱性の向上に寄与する。
　本樹脂組成物は、成分（Ｂ）を、本樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００質量部
中２０質量部以上８０質量部以下含む。
　成分（Ｂ）の含有量の下限は、好ましくは２５質量部以上であり、より好ましくは３０
質量部以上である。また、成分（Ｂ）の含有量の上限は、好ましくは７５質量部以下であ
り、より好ましくは７０質量部以下である。
　本樹脂組成物中、成分（Ｂ）の含有量が２０質量部以上であれば、強度、弾性率に優れ
た樹脂硬化物を得ることができる傾向にある。一方、成分（Ｂ）の含有量が８０質量部以
下であれば、靱性に優れた樹脂硬化物を得ることができる傾向にある。
【００１７】
　成分（Ｂ）は、市販品を用いてもよい。
　市販品として入手可能な、エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂
（成分（Ｂ））としては、これらに限定されないが、ｊＥＲ８０６（エポキシ当量１６５
ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ８０７（エポキシ当量１７０ｇ／ｅｑ）（以上、三菱化学株式会社製
）、ＹＤＦ－１７０（エポキシ当量１７０ｇ／ｅｑ）（新日鉄住金化学株式会社製）、Ｅ
ＰＩＣＬＯＮ８３０（エポキシ当量１７０ｇ／ｅｑ）、ＥＰＩＣＬＯＮ８３５（エポキシ
当量１７２ｇ／ｅｑ）（以上、ＤＩＣ株式会社製）、Ｄ．Ｅ．Ｒ３５４（エポキシ当量１
７０ｇ／ｅｑ）（ＴＨＥ　ＤＯＷ　ＣＨＥＭＩＣＡＬ　ＣＯＭＰＡＮＹ社製）等が挙げら
れる。これらの中から１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて併用してもよ
い。
【００１８】
＜成分（Ｃ）＞
　成分（Ｃ）は、硬化剤である。成分（Ｃ）として用いられる硬化剤としては特に限定さ
れないが、例えば、ジシアンジアミド、ウレア類、イミダゾール類、芳香族アミン類、そ
の他アミン系硬化剤、酸無水物及び塩化ホウ素アミン錯体等が挙げられる。
　成分（Ｃ）は、これらの中から２種類以上を併用してもよく、単独で１種類を使用して
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もよいが、特にジシアンジアミド、ウレア類、イミダゾール類及び芳香族アミン類の中か
ら選ばれる少なくとも１種であることが好ましい。
【００１９】
　ジシアンジアミドは融点が高く、低温領域でエポキシ樹脂との相溶性が抑えられるので
、成分（Ｃ）として用いると、ポットライフが優れるエポキシ樹脂組成物が得られるため
好ましい。
　また、本樹脂組成物が成分（Ｃ）としてジシアンジアミドを含むと、本樹脂組成物の樹
脂硬化物の機械物性が向上するため好ましい。
【００２０】
　本樹脂組成物中のジシアンジアミドの含有量は、本樹脂組成物に含まれるエポキシ樹脂
が有するエポキシ基の全モル数に対し、ジシアンジアミドの活性水素のモル数（活性水素
当量）が０．４～１．０倍となる量が好ましい。
　当該モル数が０．４倍以上であれば、耐熱性が良好で、機械物性が良好な、すなわち強
度や弾性率が高い、樹脂硬化物が得られるため好ましい。また、当該モル数が１．０倍以
下であれば、機械物性が良好な、すなわち塑性変形能力や耐衝撃性に優れた、樹脂硬化物
が得られるため好ましい。
　耐熱性がより優れた樹脂硬化物が得られることから、ジシアンジアミドの活性水素の当
該モル数を０．５～０．８倍とすることが、より好ましい。
　ジシアンジアミドは、市販品を用いてもよい。
　ジシアンジアミドの市販品としては、例えばＤＩＣＹ７、ＤＩＣＹ１５（活性水素当量
２１ｇ／ｅｑ）（以上、三菱化学社製）、ＤＩＣＹＡＮＥＸ１４００Ｆ（活性水素当量２
１ｇ／ｅｑ）（エアープロダクツ社製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
【００２１】
　成分（Ｃ）として用いられるウレア類は、分子内にジメチルウレイド基を有し、高温で
加熱されるとイソシアネート基とジメチルアミンを生成し、これらの生成物が成分（Ａ）
や成分（Ｂ）のエポキシ基や、その他併用する成分（Ｃ）を活性化するものであれば、特
に制限されない。
　このようなウレア類として、例えば、ジメチルウレイド基が芳香環に結合した芳香族ジ
メチルウレアや、ジメチルウレイド基が脂肪族化合物に結合した脂肪族ジメチルウレア等
が挙げられる。これらの中でも、硬化速度が速くなり、硬化物の耐熱性及び曲げ強度が高
くなる傾向があるため、芳香族ジメチルウレアが好ましい。
【００２２】
　ウレア類の含有量は、本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００質
量部に対し、１～１５質量部が好ましく、２～１０質量部がより好ましい。ウレア類の含
有量が１質量部以上であれば、エポキシ樹脂組成物中に含まれるエポキシ樹脂を十分に硬
化及び硬化促進し、機械物性や耐熱性を高くすることができるため好ましい。一方、ウレ
ア類の含有量が１５質量部以下であれば、樹脂硬化物の靱性を高く保持できるため好まし
い。
【００２３】
　芳香族ジメチルウレアとしては、例えばフェニルジメチルウレア、メチレンビス（フェ
ニルジメチルウレア）、及びトリレンビス（ジメチルウレア）等が好適に用いられる。具
体例としては、４，４’－メチレンビス（フェニルジメチルウレア）（ＭＢＰＤＭＵ）、
３－フェニル－１，１－ジメチルウレア（ＰＤＭＵ）、３－（３，４－ジクロロフェニル
）－１，１－ジメチルウレア（ＤＣＭＵ）、３－（３－クロロ－４－メチルフェニル）－
１，１－ジメチルウレア、２，４－ビス（３，３－ジメチルウレイド）トルエン（ＴＢＤ
ＭＵ）、ｍ－キシリレンジイソシアネートとジメチルアミンとから得られるジメチルウレ
ア等が挙げられるが、これらに限定されない。
　これらの中でも、硬化促進能力や樹脂硬化物への耐熱性付与といった点から、ＤＣＭＵ
、ＭＢＰＤＭＵ、ＴＢＤＭＵ、ＰＤＭＵがより好ましい。
　これらは、１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて併用してもよい。
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　脂肪族ジメチルウレアとしては、例えばイソホロンジイソシアネートとジメチルアミン
とから得られるジメチルウレア、ヘキサメチレンジイソシアネートとジメチルアミンとか
ら得られるジメチルウレア等が挙げられるが、これらに限定されない。
【００２４】
　また、ウレア類は市販品を用いてもよい。
ＤＣＭＵの市販品としては、例えばＤＣＭＵ－９９（以上、保土谷化学工業社製）等が挙
げられるが、これらに限定されない。
　ＭＢＰＤＭＵの市販品としては、例えばＴｅｃｈｎｉｃｕｒｅ　ＭＤＵ－１１（以上、
Ａ＆Ｃ　Ｃａｔａｌｙｓｔｓ社製）；Ｏｍｉｃｕｒｅ（オミキュア）５２（以上、ピイ・
ティ・アイ・ジャパン株式会社製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
　ＰＤＭＵの市販品としては、例えばＯｍｉｃｕｒｅ（オミキュア）９４（以上、ピイ・
ティ・アイ・ジャパン株式会社製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
　ＴＢＤＭＵの市販品としては、例えばＯｍｉｃｕｒｅ（オミキュア）２４（以上、ピイ
・ティ・アイ・ジャパン株式会社製）、Ｕ－ＣＡＴ　３５１２Ｔ（サンアプロ株式会社製
）等が挙げられるが、これらに限定されない。
　脂肪族ジメチルウレアの市販品としては、例えばＵ－ＣＡＴ　３５１３Ｎ（サンアプロ
株式会社製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
【００２５】
　成分（Ｃ）として用いられるイミダゾール類はイミダゾールであっても良く、イミダゾ
ールアダクト、包接イミダゾール、マイクロカプセル型イミダゾール、安定化剤を配位さ
せたイミダゾール化合物等を用いることもできる。
　これらは、その構造の中に非共有電子対を有する窒素原子を有し、これが成分（Ａ）や
成分（Ｂ）のエポキシ基を活性化したり、さらにその他併用する成分（Ｃ）をも活性化し
たりすることができ、硬化や硬化を促進することができる。
【００２６】
　イミダゾール類の含有量は、本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１
００質量部に対し、１～１５質量部が好ましく、２～１０質量部がより好ましい。イミダ
ゾール類の含有量が１質量部以上であれば、エポキシ樹脂組成物中に含まれるエポキシ樹
脂の硬化や硬化促進作用、耐熱性が充分に得られる傾向にあるため好ましい。一方、イミ
ダゾール類の含有量が１５質量部以下であれば、機械的特性により優れた樹脂硬化物が得
られる傾向にあるため好ましい。
【００２７】
　イミダゾールの具体例としては、２－メチルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイ
ミダゾール、２－ウンデシルイミダゾール、２－ヘプタデシルイミダゾール、１，２－ジ
メチルイミダゾール、２－フェニルイミダゾール、２－フェニル－４－メチルイミダゾー
ル、１－ベンジル－２－フェニルイミダゾール、１－ベンジル－２－メチルイミダゾール
、１－シアノエチル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４－メ
チルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾール、１－シアノエチル
－２－フェニルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４－メチルイミダゾリウ
ムトリメリテイト、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾリウムトリメリテイト、
１－シアノエチル－２－フェニルイミダゾリウムトリメリテイト、２，４－ジアミノ－６
－（２’－メチルイミダゾリル－（１’））－エチル－ｓ－トリアジン、２，４－ジアミ
ノ－６－（２’－ウンデシルイミダゾリル－（１’））－エチル－ｓ－トリアジン、２，
４－ジアミノ－６－（２’－エチル－４－メチルイミダゾリル－（１’））－エチル－ｓ
－トリアジン、２，４－ジアミノ－６－（２’－メチルイミダゾリル－（１’））－エチ
ル－ｓ－トリアジン・イソシアヌル酸付加物、２－フェニルイミダゾール・イソシアヌル
酸付加物、２－メチルイミダゾール・イソシアヌル酸付加物、１－シアノエチル－２－フ
ェニル－４，５－ジ（２－シアノエトキシ）メチルイミダゾール、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
イミダゾール等が挙げられるが、これらに限定されない。
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【００２８】
　アダクト処理、異分子による包接処理、マイクロカプセル処理、あるいは安定化剤を配
位させたイミダゾールは、前記のイミダゾールを修飾したものである。これらはイミダゾ
ールにアダクト処理、異分子による包接処理、マイクロカプセル処理により、あるいは安
定化剤を配位させることで活性を落とすことにより、低温領域で優れたポットライフを発
現しつつも硬化や硬化促進能力が高い。
【００２９】
　また、イミダゾール類としては市販品を用いてもよい。
　イミダゾールの市販品としては２Ｅ４ＭＺ、２Ｐ４ＭＺ、２ＰＺ－ＣＮ、Ｃ１１Ｚ－Ｃ
ＮＳ、Ｃ１１Ｚ－Ａ、２ＭＺＡ－ＰＷ、２ＭＡ－ＯＫ、２Ｐ４ＭＨＺ－ＰＷ、２ＰＨＺ－
ＰＷ（以上、四国化成工業社製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
　イミダゾールアダクトの市販品としては、例えば、エポキシ樹脂のエポキシ基へイミダ
ゾール化合物が開環付加した構造を有する、ＰＮ－５０、ＰＮ－５０Ｊ、ＰＮ－４０、Ｐ
Ｎ－４０Ｊ、ＰＮ－３１、ＰＮ－２３、ＰＮ－Ｈ（以上、味の素ファインテクノ株式会社
製）等が挙げられるが、これらに限定されない。
　包接イミダゾールの市販品としては、例えばＴＩＣ－１８８、ＫＭ－１８８、ＨＩＰＡ
－２Ｐ４ＭＨＺ、ＮＩＰＡ－２Ｐ４ＭＨＺ、ＴＥＰ－２Ｅ４ＭＺ、ＨＩＰＡ－２Ｅ４ＭＺ
、ＮＩＰＡ－２Ｅ４ＭＺ（以上、日本曹達株式会社製）等が挙げられるが、これらに限定
されない。
　マイクロカプセル型イミダゾールの市販品としては、例えばノバキュアＨＸ３７２１、
ＨＸ３７２２、ＨＸ３７４２、ＨＸ３７４８（以上、旭化成イーマテリアルズ株式会社製
）；ＬＣ－８０（以上、Ａ＆Ｃ　Ｃａｔａｌｙｓｔｓ社製）等が挙げられるが、これらに
限定されない。
【００３０】
　また、安定化剤を配位させたイミダゾール化合物は、例えば四国化成工業株式会社製の
イミダゾールアダクトであるキュアダクトＰ－０５０５（ビスフェノールＡジグリシジル
エーテル／２－エチル－４－メチルイミダゾールアダクト）に、四国化成工業株式会社製
の安定化剤であるＬ－０７Ｎ（エポキシ－フェノール－ホウ酸エステル配合物）を組み合
わせることにより用意できる。
　前記キュアダクトＰ－０５０５の替わりに、先に挙げた各種イミダゾールやイミダゾー
ルアダクト等のイミダゾール化合物を用いても同様の効果が得られる。安定化剤を配位さ
せる前のイミダゾール化合物としてはエポキシ樹脂に対する溶解性が低いものが好適に用
いられ、この点からキュアダクトＰ－０５０５が好ましい。
【００３１】
　成分（Ｃ）として用いられる芳香族アミン類としては、例えば、３，３’－ジイソプロ
ピル－４，４’－ジアミノジフェニルメタン、３，３’－ジ－ｔ－ブチル－４，４’－ジ
アミノジフェニルメタン、３，３’－ジエチル－５，５’－ジメチル－４，４’－ジアミ
ノジフェニルメタン、３，３’－ジイソプロピル－５，５’－ジメチル－４，４’－ジア
ミノジフェニルメタン、３，３’－ジ－ｔ－ブチル－５，５’－ジメチル－４，４’－ジ
アミノジフェニルメタン、３，３’，５，５’－テトラエチル－４，４’－ジアミノジフ
ェニルメタン、３，３’－ジイソプロピル－５，５’－ジエチル－４，４’－ジアミノジ
フェニルメタン、３，３’－ジ－ｔ－ブチル－５，５’－ジエチル－４，４’－ジアミノ
ジフェニルメタン、３，３’，５，５’－テトライソプロピル－４，４’－ジアミノジフ
ェニルメタン、３，３’－ジ－ｔ－ブチル－５，５’－ジイソプロピル－４，４’－ジア
ミノジフェニルメタン、３，３’，５，５’－テトラ－ｔ－ブチル－４，４’－ジアミノ
ジフェニルメタン、４，４’－ジアミノジフェニルメタン、４，４’－ジアミノジフェニ
ルスルホン、３，３’－ジアミノジフェニルスルホン、ｍ－フェニレンジアミン、ｍ－キ
シリレンジアミン、ジエチルトルエンジアミン等が挙げられるが、これらに限定されるも
のではない。中でも、耐熱性、弾性率に優れ、さらに線膨張係数及び吸湿による耐熱性の
低下が小さい硬化物が得られる４，４’－ジアミノジフェニルスルホン及び３，３’－ジ
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アミノジフェニルスルホンを用いることが好ましい。４，４’－ジアミノジフェニルスル
ホンはプリプレグのタックライフを長い期間保持することができる点でも好ましい。３，
３’－ジアミノジフェニルスルホンはプリプレグのタックライフや硬化物の耐熱性では４
，４’－ジアミノジフェニルスルホンに劣ることがあるものの、硬化物の弾性率や靱性を
高くすることができるため好ましい。また、４，４’－ジアミノジフェニルスルホン、３
，３’－ジアミノジフェニルスルホンを同時に配合すれば、硬化物の耐熱性、弾性率を調
整しやすいため好ましい。これら芳香族アミン類は単独で用いてもよいし、2種類以上を
適宜配合して併用してもよい。
【００３２】
　芳香族アミン類の配合量は、特にジアミノジフェニルスルホンについては、アミノ基の
活性水素当量数は、本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂のエポキシ当
量数の０．５～１．５倍であることが好ましく、０．６～１．４倍であることがより好ま
しい。これらのエポキシ樹脂硬化剤の配合量を０．５～１．５倍とすれば、エポキシ樹脂
硬化物の弾性率、靭性及び耐熱性を良好な範囲にすることができる傾向にある。
【００３３】
　また、芳香族アミン類は市販品を用いてもよい。
　４，４’－ジアミノジフェニルスルホンの市販品としてはセイカキュアＳ（活性水素当
量６２ｇ／ｅｑ、和歌山精化工業（株）製）、スミキュアＳ（活性水素当量６２ｇ／ｅｑ
、住友化学（株）製）等が、３，３’－ジアミノジフェニルスルホンの市販品としては３
，３’－ＤＡＳ（活性水素当量６２ｇ／ｅｑ、三井化学ファイン（株）製）等が挙げられ
るが、これらに限定されない。
　その他、芳香族アミン類の市販品としては、ＭＤＡ－２２０（活性水素当量５０ｇ／ｅ
ｑ、三井化学（株）製）、“ｊＥＲキュア（登録商標）”Ｗ（活性水素当量４５ｇ／ｅｑ
、ジャパンエポキシレジン（株）製）、Ｌｏｎｚａｃｕｒｅ（登録商標）Ｍ－ＤＥＡ（活
性水素当量７８ｇ／ｅｑ）、“Ｌｏｎｚａｃｕｒｅ（登録商標）”Ｍ－ＤＩＰＡ（活性水
素当量９２ｇ／ｅｑ）、“Ｌｏｎｚａｃｕｒｅ（登録商標）”Ｍ－ＭＩＰＡ（活性水素当
量７８ｇ／ｅｑ）及び“Ｌｏｎｚａｃｕｒｅ（登録商標）”ＤＥＴＤＡ　８０（活性水素
当量４５ｇ／ｅｑ）（以上、Ｌｏｎｚａ（株）製）等が挙げられるが、これらに限定され
ない。
【００３４】
　成分（Ｃ）として用いることのできるその他アミン系硬化剤としては、メタフェニレン
ジアミン、ジアミノジフェニルメタン、メタキシレンジアミン、イソフォロンジアミン、
トリエチレンテトラミン等が挙げられるが、これらに限定されない。
　また、成分（Ｃ）として用いることのできる酸無水物としては、水素化メチルナジック
酸無水物、メチルヘキサヒドロフタル酸無水物等が挙げられるが、これらに限定されない
。
【００３５】
＜成分（Ｄ）＞
　成分（Ｄ）はセルロースナノファイバーである。
　成分（Ｄ）として本樹脂組成物に用いられるセルロースナノファイバーは、各種セルロ
ースを解繊及び／又は微細化することで得られ、本樹脂組成物に配合することで、樹脂硬
化物の破壊強度を向上することができる。
【００３６】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、成分（Ｄ）を、本樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹
脂１００質量部に対し、０．１～１５質量部含む。成分（Ｄ）の含有量の下限は、より好
ましくは０．３質量部以上であり、さらに好ましくは０．５質量部以上である。一方成分
（Ｄ）の含有量の上限は、より好ましくは、１３質量部以下であり、さらにより好ましく
は、１０質量部以下である。
　成分（Ｄ）の含有量が０．１質量部以上であれば、樹脂硬化物の破壊強度を向上させる
ことができる傾向にあるため好ましい。また、成分（Ｄ）の含有量が１５質量部以下であ
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れば、エポキシ樹脂組成物の未硬化時の粘弾性が適正な範囲となる傾向にあるため好まし
い。
【００３７】
　本発明に用いるセルロースは、解繊材料及び／又は微細化材料として利用可能なもので
あればよく、パルプ、綿、紙、レーヨン・キュプラ・ポリノジック・アセテート等の再生
セルロース繊維、バクテリア産生セルロース、ホヤ等の動物由来セルロース等が利用可能
である。また、これらのセルロースは必要に応じて表面に化学修飾処理を施してもよい。
【００３８】
　パルプとしては、木材パルプ、非木材パルプ双方を好適に使用できる。木材パルプとし
ては、機械パルプと化学パルプとあり、リグニン含有量の少ない化学パルプのほうが好ま
しい。化学パルプにはサルファイドパルプ、クラフトパルプ、アルカリパルプ等があるが
、いずれも好適に使用できる。非木材パルプとしては、藁、バガス、ケナフ、竹、葦、楮
、亜麻等いずれも利用可能である。
　綿は主に衣料用繊維に用いられる植物であり、綿花、綿繊維、綿布のいずれも利用可能
である。
　紙はパルプから繊維を取り出し漉いたもので、新聞紙や廃牛乳パック、コピー済み用紙
等の古紙も好適に利用できる。
【００３９】
　また、微細化材料としてのセルロースとして、セルロースを破砕し一定の粒径分布を有
したセルロース粉末を用いても良く、日本製紙ケミカル社製のＫＣフロック（登録商標）
、旭化成ケミカルズ社製のセオラス（登録商標）、ＦＭＣ社製のアビセル（登録商標）等
が挙げられる。
【００４０】
　本発明に使用し得るセルロースナノファイバーは機能性を高めるために化学修飾処理を
施してもよい。すなわち、セルロースナノファイバーは、変性セルロースナノファイバー
であってもよい。
　変性セルロースナノファイバーは、セルロースを解繊及び／又は微細化してセルロース
ナノファイバーを製造したのち、修飾する化合物をさらに添加して、セルロースナノファ
イバーと反応させることで得られる。つまり、セルロースナノファイバー表面の水酸基を
修飾基により化学修飾し、前記水酸基を減じる反応によって、変性セルロースナノファイ
バーは得られる。
　修飾する化合物としては、アルキル基、アシル基、アシルアミノ基、シアノ基、アルコ
キシ基、アリール基、アミノ基、アリールオキシ基、シリル基、カルボキシル基等の官能
基をセルロースナノファイバーに化学的に結合させて修飾する化合物等が挙げられる。化
学的な修飾により、セルロースナノファイバー間の水素結合による強い密着を防ぐことで
高分子材料に容易に分散し、良好な界面結合を形成させることができる。また、化学修飾
されることにより耐熱性を有するため、他の材料に混入させることで、他の材料に耐熱性
を付与することができる。前記セルロースナノファイバー中の全体の水酸基のうち、修飾
基により化学修飾される割合は、０．０１％～５０％であることが好ましく、０．１％～
４５％であることがより好ましい。
【００４１】
　また、修飾する化合物がセルロースナノファイバーに物理的に吸着する形で、化学反応
による化学結合の形成を伴わずに、セルロースナノファイバーを修飾していてもよい。物
理的に吸着する化合物としては界面活性剤等が挙げられ、アニオン性、カチオン性、ノニ
オン性いずれを用いてもよいが、カチオン性の界面活性剤を用いることが好ましい。
【００４２】
　セルロースナノファイバーは、電子顕微鏡で観察して求められる平均繊維径が２～１，
０００ｎｍであることが好ましい。セルロースナノファイバーの平均繊維径は２～７００
ｎｍであることがより好ましく、２～５００ｎｍであることがさらに好ましい。セルロー
スナノファイバーの平均繊維径が前記上限値を超えると、セルロースナノファイバーの特
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性である高強度や高剛性、高寸法安定性、及び樹脂と複合化した際の高分散性を得ること
が困難になる。セルロースナノファイバーの平均繊維径が前記下限値未満であると、セル
ロース分子として分散媒に溶解してしまうため、セルロースナノファイバーの特性である
高強度や高剛性、高寸法安定性を得ることが困難になる。
【００４３】
　微細セルロース繊維の数平均繊維径は、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）、透過型電子顕微
鏡（ＴＥＭ）等で観察することにより計測して求めることができる。例えば、微細セルロ
ース繊維分散液から水、有機溶媒等を乾燥除去した後、３０，０００倍に拡大したＳＥＭ
写真の対角線に線を引き、その近傍にある繊維をランダムに１２点抽出し、最も太い繊維
と最も細い繊維を除去した１０点の測定値の平均を数平均繊維径とすることができる。
【００４４】
　セルロースナノファイバーの平均繊維長は、０．０５～１０μｍであることが好ましく
、０．０５～８μｍであることがより好ましい。平均繊維長が前記下限値以上であれば、
セルロースナノファイバーを樹脂に配合した際の強度向上効果が充分に得られる傾向にあ
るため好ましい。平均繊維長が前記上限値以下であれば、セルロースナノファイバーを樹
脂に配合した際の混合性がより良好となる傾向にあるため好ましい。平均繊維長は例えば
、前記平均繊維径を測定する際に使用した電子顕微鏡観察画像を解析することにより求め
ることができる。
【００４５】
　セルロースナノファイバーはエポキシ樹脂等のマトリックス樹脂に分散されたマスター
バッチとして本樹脂組成物に使用できることが好ましい。
　セルロースナノファイバーをエポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹
脂に分散させたマスターバッチとして、ＹＬ７９５１－１０（以上、三菱化学株式会社製
）等があるが、これに限定されない。また、セルロースナノファイバーをエポキシ当量２
５０以下のビスフェノールＡ型エポキシ樹脂に分散させたマスターバッチとして、ＹＬ７
８８３－３、ＹＬ７８８３－５、ＹＬ７８８３－１０、ＹＬ７８８３－１５、ＹＬ７９２
３－３、ＹＬ７９２３－５、ＹＬ７９２３－１０、ＹＬ７９２３－１５（以上、三菱化学
株式会社製）等があるが、これらに限定されない。
【００４６】
　本樹脂組成物に前記マスターバッチを用いる場合には、成分（Ｄ）の含有量は、マスタ
ーバッチ中のエポキシ樹脂に分散させたセルロースナノファイバー又は変性セルロースナ
ノファイバーの全質量とみなしてよい。
　また、エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＦ型エポキシ樹脂に、成分（Ｄ）を分
散させたマスターバッチを用いる場合には、該マスターバッチに含まれるビスフェノール
Ｆ型エポキシ樹脂の質量を、成分（Ｂ）の含有量と合算する。
　一方、エポキシ当量２５０以下のビスフェノールＡ型エポキシ樹脂に、成分（Ｄ）を分
散させたマスターバッチを用いる場合には、該マスターバッチに含まれるビスフェノール
Ａ型エポキシ樹脂の質量を、後述の成分（Ｆ）の含有量と合算する。ただし、本樹脂組成
物が成分（Ｆ）を、マスターバッチ由来の分を除いて他に含まないのであれば、成分（Ｆ
）の含有量は、マスターバッチに含まれるビスフェノールＡ型エポキシ樹脂の質量と同一
であるものとみなしてよい。
【００４７】
＜成分（Ｅ）＞
　熱可塑性樹脂は、本発明のエポキシ樹脂組成物の成形時の樹脂フロー制御や樹脂硬化物
への靱性付与を目的として、必要に応じて本発明のエポキシ樹脂組成物に成分（Ｅ）とし
て配合することができる。すなわち、本樹脂組成物は、さらに、成分（Ｅ）として熱可塑
性樹脂を含むことが好ましい。
【００４８】
　本樹脂組成物は、成分（Ｅ）を、本樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００質量部
に対して１質量部以上１５質量部以下含むことが好ましく、２質量部以上１０質量部以下
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含むことがより好ましい。
　成分（Ｅ）の含有量が１質量部以上であれば、樹脂フロー制御や物性改良効果が良好に
発揮される傾向にあるため好ましい。一方、成分（Ｅ）の含有量が１５質量部以下であれ
ば、エポキシ樹脂組成物の粘度、樹脂硬化物の耐熱性や機械物性、プリプレグのタックや
ドレープ性が良好に保たれやすくなる傾向にあるため好ましい。
【００４９】
　熱可塑性樹脂としては、例えばポリアミド、ポリエステル、ポリカーボネート、ポリエ
ーテルスルホン、ポリフェニレンエーテル、ポリフェニレンスルフィド、ポリエーテルエ
ーテルケトン、ポリエーテルケトン、ポリイミド、ポリテトラフルオロエチレン、ポリエ
ーテル、ポリオレフィン、液晶ポリマー、ポリアリレート、ポリスルフォン、ポリアクリ
ロニトリルスチレン、ポリスチレン、ポリアクリロニトリル、ポリメチルメタクリレート
、ＡＢＳ、ＡＥＳ、ＡＳＡ、ポリ塩化ビニル、ポリビニルホルマール樹脂、フェノキシ樹
脂、ブロックポリマー等が挙げられるが、これらに限定されない。
　これらの中でも、樹脂フロー制御性等に優れることから、フェノキシ樹脂、ポリビニル
ホルマール樹脂が好ましい。また、フェノキシ樹脂は、樹脂硬化物の難燃性をより高める
観点から好ましく、ポリビニルホルマール樹脂は、硬化物の耐熱性を損なうことなく、得
られるプリプレグのタックを適切な範囲に容易に制御でき、また強化繊維とエポキシ樹脂
組成物の接着性を改善する観点から好ましい。ブロックポリマーは、靱性や耐衝撃性を向
上させるため好ましい。
　これらの熱可塑性樹脂は、１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて用いて
もよい。
【００５０】
　フェノキシ樹脂としては、ＹＰ－５０、ＹＰ－５０Ｓ、ＹＰ７０、ＺＸ－１３５６－２
、ＦＸ－３１６（以上、新日鉄住金化学株式会社製）等が挙げられるが、これらに限定さ
れない。
　ポリビニルホルマール樹脂としては、ビニレック（登録商標）Ｋ（平均分子量：５９，
０００）、ビニレックＬ（平均分子量：６６，０００）、ビニレックＨ（平均分子量：７
３，０００）、ビニレックＥ（平均分子量：１２６，０００）（以上ＪＮＣ株式会社製）
等が挙げられるが、これらに限定されない。
【００５１】
　また、樹脂硬化物に１８０℃を超える耐熱性が必要とされる場合、ポリエーテルスルホ
ンやポリエーテルイミドが好ましく用いられる。具体的には、ポリエーテルスルホンとし
て、スミカエクセル（登録商標）３６００Ｐ（平均分子量：１６，４００）、スミカエク
セル５００３Ｐ（平均分子量：３０，０００）、スミカエクセル５２００Ｐ（平均分子量
：３５，０００）、スミカエクセル７６００Ｐ（平均分子量：４５，３００）（以上、住
友化学工業（株）製）等が挙げられる。ポリエーテルイミドとしては、ＵＬＴＥＭ１００
０（平均分子量：３２，０００）、ＵＬＴＥＭ１０１０（平均分子量：３２，０００）、
ＵＬＴＥＭ１０４０（平均分子量：２０，０００）（以上、ＧＥプラスチックス（株）製
）等が挙げられるが、これらに限定されない。
【００５２】
　ブロックポリマーとしては、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　Ｍ５２、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎ
ｇｔｈ　Ｍ５２Ｎ、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　Ｍ２２、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　Ｍ
２２Ｎ、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　１２３、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　２５０、Ｎａ
ｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　０１２、Ｎａｎｏｓｔｒｅｎｇｔｈ　Ｅ２０、Ｎａｎｏｓｔｒｅ
ｎｇｔｈ　Ｅ４０（以上、ＡＲＫＥＭＡ社製）、ＴＰＡＥ－８、ＴＰＡＥ－１０、ＴＰＡ
Ｅ－１２、ＴＰＡＥ－２３、ＴＰＡＥ－３１、ＴＰＡＥ－３８、ＴＰＡＥ－６３、ＴＰＡ
Ｅ－１００、ＰＡ－２６０（以上、Ｔ＆Ｋ　ＴＯＫＡ社製）等が挙げられるが、これらに
限定されない。
【００５３】
　本樹脂組成物は、その他成分（Ｆ）として、本樹脂組成物の未硬化時の粘弾性を調整し
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て作業性を向上させ、樹脂硬化物の強度や弾性率、靱性、耐熱性を向上させる目的で、以
下に記載のエポキシ樹脂を含んでもよい。
　成分（Ｆ）としては特に制限されないが、２官能以上のエポキシ樹脂が好ましく用いら
れる。例えば、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ビスフェノールＳ型エポキシ樹脂、オ
キサゾリドン型エポキシ樹脂、ビフェニル型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹脂、
ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂、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、トリスフェノールメタン型エポキシ樹脂、テトラグリシジ
ルジアミノジフェニルメタン、トリグリシジルアミノフェノールのようなグリシジルアミ
ン型エポキシ樹脂；テトラキス（グリシジルオキシフェニル）エタン、トリス（グリシジ
ルオキシ）メタンのような上記以外のグリシジルエーテル型エポキシ樹脂、及びこれらを
変性したエポキシ樹脂、フェノールアラルキル型エポキシ樹脂等が挙げられる。
　なお、２官能エポキシ樹脂としてはエポキシ樹脂組成物の粘度及び耐熱性の観点から、
ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂が特に好ましく用いられる。
　３官能以上のエポキシ樹脂は、より優れた強度や弾性率、耐熱性が得られることから、
パラ型やメタ型のトリグリシジルアミノフェノール型エポキシ樹脂やテトラグリシジルジ
アミノジフェニルメタン型エポキシ樹脂、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好ましく用いられる。
【００５４】
　成分（Ｆ）として用いられるエポキシ樹脂の市販品としては、例えば、ｊＥＲ８２８（
エポキシ当量１８９ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ１００１（エポキシ当量４７５ｇ／ｅｑ）、ｊＥ
Ｒ１００２（エポキシ当量６５０ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ１００４（エポキシ当量９２５ｇ／
ｅｑ）、ｊＥＲ１００７（エポキシ当量１９７５ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ１００９（エポキシ
当量２８５０ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ６０４（エポキシ当量１２０ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ６３０
（エポキシ当量９８ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ１０３２Ｈ６０（エポキシ当量１６９ｇ／ｅｑ）
、ｊＥＲ１５２（エポキシ当量１７５ｇ／ｅｑ）、ｊＥＲ１５４（エポキシ当量１７８ｇ
／ｅｑ）、ＹＸ－７７００（エポキシ当量２７３ｇ／ｅｑ）、ＹＸ－４０００（エポキシ
当量１８６ｇ／ｅｑ）（以上、三菱化学株式会社製）；ＧＡＮ（エポキシ当量１２５ｇ／
ｅｑ）、ＧＯＴ（エポキシ当量１３５ｇ／ｅｑ）、ＮＣ－２０００（エポキシ当量２４１
ｇ／ｅｑ）、ＮＣ－３０００（エポキシ当量２７５ｇ／ｅｑ）（以上、日本化薬株式会社
製）；ＹＤＰＮ－６３８（エポキシ当量１８０ｇ／ｅｑ）、ＴＸ－０９１１（エポキシ当
量１７２ｇ／ｅｑ）（以上、新日鉄住金化学株式会社製）、Ｅｐｏｎ１６５（エポキシ当
量２３０ｇ／ｅｑ）（以上、モメンティブスペシャリティケミカルズ社製）；ＭＹ－０５
００（エポキシ当量１１０ｇ／ｅｑ）、ＭＹ－０６００（エポキシ当量１０６ｇ／ｅｑ）
、ＥＣＮ－１２９９（エポキシ当量２３０ｇ／ｅｑ）（以上、ハンツマンジャパン株式会
社製）；ＨＰ－４０３２（エポキシ当量１５０ｇ／ｅｑ）、ＨＰ－４７００（エポキシ当
量１６２ｇ／ｅｑ）、ＨＰ－７２００（エポキシ当量２６５ｇ／ｅｑ）、ＴＳＲ－４００
（以上、ＤＩＣ株式会社製）；ＡＥＲ４１５２、ＡＥＲ４１５１、ＬＳＡ３３０１、ＬＳ
Ａ２１０２（以上、旭化成イーマテリアルズ株式会社製）、ＡＣＲ１３４８（エポキシ当
量３５０ｇ／ｅｑ）（以上、株式会社ＡＤＥＫＡ社製）；ＤＥＲ８５２（エポキシ当量３
２０ｇ／ｅｑ）、ＤＥＲ８５８（エポキシ当量４００ｇ／ｅｑ）（以上、ＤＯＷ社製）等
が挙げられるが、これらに限定されない。
【００５５】
　成分（Ｆ）の含有量は、本発明のエポキシ樹脂組成物に含まれる全エポキシ樹脂１００
質量部に対し、５～３５質量部が好ましく、１０～３０質量部がより好ましい。成分（Ｆ
）の含有量が５質量部以上であれば、物性改良効果が良好に発揮される傾向にあるため好
ましい。一方、成分（Ｆ）の含有量が３５質量部以下であれば、本発明のエポキシ樹脂組
成物の特性が良好に保たれやすくなる傾向にあるため好ましい。
【００５６】
＜任意成分＞
　本樹脂組成物は、必要に応じて、本発明の効果を損なわない範囲で、公知の様々な添加
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剤を含有してもよい。
　添加剤としては、エラストマー、熱可塑性エラストマー、難燃剤（例えばリン含有エポ
キシ樹脂や赤燐、ホスファゼン化合物、リン酸塩類、リン酸エステル類等）、シリコーン
オイル、湿潤分散剤、消泡剤、脱泡剤、天然ワックス類、合成ワックス類、直鎖脂肪酸の
金属塩、酸アミド、エステル類、パラフィン類等の離型剤、結晶質シリカ、溶融シリカ、
ケイ酸カルシウム、アルミナ、炭酸カルシウム、タルク、硫酸バリウム等の粉体や金属酸
化物、金属水酸化物、ガラス繊維、炭素繊維等の無機充填剤、カーボンブラック、ベンガ
ラ等の着色剤、シランカップリング剤等が挙げられる。さらに必要に応じて、紫外線吸収
剤、光安定剤、カーボンナノチューブ、フラーレン等を配合することもできる。
　これらは、１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて併用してもよい。
【００５７】
＜エポキシ樹脂組成物の粘性＞
　３０℃における本樹脂組成物の粘度は、得られるプリプレグ表面のタックの調整や作業
性の観点から、粘度の下限値は１００Ｐａ・ｓ以上が好ましく、３００Ｐａ・ｓ以上がよ
り好ましく、５００Ｐａ・ｓ以上がさらに好ましい。また、粘度の上限値は１，０００，
０００Ｐａ・ｓ以下が好ましく、９００，０００Ｐａ・ｓ以下がより好ましく、８００，
０００Ｐａ・ｓ以下がさらに好ましい。
　６０℃における本樹脂組成物の粘度は、得られるプリプレグの品位の観点から、１０Ｐ
ａ・ｓ以上が好ましく、２０Ｐａ・ｓ以上がより好ましく、３０Ｐａ・ｓ以上がさらに好
ましい。また、強化繊維集合体への含浸性や、プリプレグの成形加工性の観点から、１，
０００Ｐａ・ｓ以下が好ましく、９００Ｐａ・ｓ以下がより好ましく、８００Ｐａ・ｓ以
下がさらに好ましい。
【００５８】
　本樹脂組成物の最低粘度は、成形時の樹脂の流動性制御（強化繊維の乱れの抑制）の観
点から、最低粘度の下限値は０．０５Ｐａ・ｓであることが好ましく、０．０７Ｐａ・ｓ
であることがより好ましく、０．１Ｐａ・ｓであることがさらに好ましい。また、最低粘
度の上限値は５０Ｐａ・ｓであることが好ましく、４０Ｐａ・ｓであることがより好まし
く、３０Ｐａ・ｓであることがさらに好ましい。
　なお、この最低粘度は、昇温モードでエポキシ樹脂組成物の粘度を測定した際に得られ
る粘度カーブにおいて粘度が一番低くなる点と定義される。
　また、エポキシ樹脂組成物の粘度は、例えば、回転粘度計（ＴＡインスツルメント社製
、品名「ＡＲ－Ｇ２」）で２５ｍｍφパラレルプレートを用いて、プレートギャップ５０
０μｍ、昇温速度２℃／分で昇温、角速度１０ｒａｄ／ｓｅｃ、ストレス３００Ｐａで測
定することにより求められる。
【００５９】
＜エポキシ樹脂組成物のポットライフ＞
　本樹脂組成物は、ポットライフに優れる。例えば、配合直後のエポキシ樹脂組成物と、
温度２０℃、湿度５０％の環境下で９０日間、保管した時点のエポキシ樹脂組成物のガラ
ス転移点を測定した場合、９０日経時後のガラス転移点の上昇を２０℃以下とすることが
できる。ガラス転移点の上昇を２０℃以下とすることで、本発明のエポキシ樹脂組成物を
プリプレグ化した後にこれを常温下で長期間保管した場合であっても、マトリックス樹脂
の反応が抑制され、プリプレグのタックやドレープが適切な範囲に留まり、ハンドリング
に適するため好ましい。より好ましくは、上記のガラス転移点の上昇を１５℃以下とする
のがより好ましい。なお、ガラス転移点は、示差走査熱量分析（ＤＳＣ）により求めるこ
とができる。
【００６０】
＜エポキシ樹脂板の物性＞
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、その樹脂硬化物の弾性率が３．５～５ＧＰａの範囲内
であることが好ましく、その樹脂硬化物の破断伸度が１０～１５％の範囲内であることが
好ましい。より好ましくは、弾性率が３．６～５．０ＧＰａ、破断歪が１０～１４％であ
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る。かかる弾性率が３．５ＧＰａに満たない場合や破断伸度が１５％を優に超える場合は
繊維強化複合材料とした際の静的強度が不充分となる場合がある。５ＧＰａを超える場合
や破断歪が１０％に満たない場合は、繊維強化複合材料とした際の靱性が不充分となりが
ちで、繊維強化複合材料の耐衝撃性が不足する場合がある。ここで、弾性率については、
本発明の効果を損なうことのない範囲内で、セルロースナノファイバーを含有することに
より、向上させることができる。
【００６１】
＜エポキシ樹脂組成物の製造方法及び用途＞
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、これに限定されないが、例えば、上述した各成分を混
合することにより得られる。
　各成分の混合方法としては、三本ロールミル、プラネタリミキサー、ニーダー、ホモジ
ナイザー、ホモディスパー等の混合機を用いる方法が挙げられる。
　本樹脂組成物は、例えば、後述するように、強化繊維集合体に含浸させてプリプレグの
製造に用いることができる。他にも、本樹脂組成物を離型紙等に塗布して硬化することで
、本樹脂組成物のフィルムを得ることができる。
【００６２】
＜作用効果＞
　以上説明した本樹脂組成物は、上述した成分（Ａ）、成分（Ｂ）、成分（Ｃ）及び成分
（Ｄ）、必要に応じて成分（Ｅ）や成分（Ｆ）及びその他添加剤を含むため、本樹脂組成
物を用いれば、機械物性に優れた繊維強化複合材料を得ることができる。
【００６３】
〔成形品〕
　本発明の成形品は、上述した本発明のエポキシ樹脂組成物の硬化物からなる。
　エポキシ樹脂組成物の成形法としては、例えば射出成形法（フィルムやガラス板等のイ
ンサート成形を含む）、射出圧縮成形法、押出法、ブロー成形法、真空成形法、圧空成形
法、カレンダー成形法、インフレーション成形法等が挙げられる。これらの中でも、量産
性に優れ、高い寸法精度の成形品を得ることができる点から、射出成形法、射出圧縮成形
法が好ましいが、これらに限定されない。
　本発明の成形品は、本発明のエポキシ樹脂組成物を成形してなるので、機械物性に優れ
るため、例えば車両用製品、モバイル機器等の筐体、家具用製品、建材用製品等に適用で
きる。
【００６４】
＜エポキシ樹脂組成物からなるフィルム＞
　本発明の成形品の実施形態の一つに、フィルムとしての使用がある。このフィルムはプ
リプレグを製造するための中間材料として、また、基材に貼り付けた後、硬化させること
によって、表面保護フィルム又は、接着フィルムとしても有用である。
　また、その使用方法は、これに限定されないが、本発明のエポキシ樹脂組成物を離型紙
等の基材の表面に塗布することが好ましい。得られた塗布層は、未硬化のまま別の基材に
張り付けて硬化させることで、フィルムとして使用してもよく、前記塗布層自体を硬化さ
せることで、フィルムとして使用してもよい。
【００６５】
〔プリプレグ〕
　本発明のプリプレグは、上述した本発明のエポキシ樹脂組成物が強化繊維集合体に含浸
したものである。本樹脂組成物を強化繊維集合体に含浸させる方法としては、公知の方法
でよく、例えば、本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、
低粘度化してから含浸させるウェット法と、加熱により低粘度化してから含浸させる、ホ
ットメルト法（ドライ法）等を挙げることができるが、これらに限定されない。
【００６６】
　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る。一方でホットメルト法には、加熱により低粘
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度化したエポキシ樹脂組成物を直接強化繊維に含浸させる方法と、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、次いで強化繊維の両側ま
た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強化繊維に樹脂を含浸させる
方法がある。
　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存在しないため好まし
い。
【００６７】
　本発明のプリプレグのエポキシ樹脂組成物の含有量（以下、「樹脂含有量」という）は
、本発明のプリプレグの全質量を１００％としたとき、１５～５０質量％であることが好
ましく、２０～４５質量％であることがより好ましく、２５～４０質量％であることがさ
らに好ましい。樹脂含有量が、１５質量％以上であれば、強化繊維集合体とエポキシ樹脂
組成物との接着性を十分確保することができ、５０質量％以下であれば機械物性を高く保
持できる。
【００６８】
　強化繊維集合体を構成する強化繊維としては特に限定されず、繊維強化複合材料を構成
する強化繊維として公知のものから用途等に応じて適宜選択すればよい。具体例として例
えば、炭素繊維、アラミド繊維、ナイロン繊維、高強度ポリエステル繊維、ガラス繊維、
ボロン繊維、アルミナ繊維、窒化珪素繊維等の各種の無機繊維または有機繊維を用いるこ
とができる。これらの中でも、比強度、比弾性の観点から、炭素繊維、アラミド繊維、ガ
ラス繊維、ボロン繊維、アルミナ繊維、窒化珪素繊維が好ましく、機械物性や軽量化の観
点から炭素繊維が特に好ましい。強化繊維として炭素繊維を用いる場合、金属による表面
処理を施してもよい。
　これらの強化繊維は、１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて併用しても
よい。
【００６９】
　本発明のプリプレグを硬化して得られる繊維強化複合材料の剛性の観点から、炭素繊維
のストランド引張強度は、１～９ＧＰａが好ましく、１．５～９ＧＰａがより好ましく、
炭素繊維のストランド引張弾性率は１５０～１，０００ＧＰａが好ましく、２００～１，
０００ＧＰａがより好ましい。
　炭素繊維のストランド引張強度及びストランド引張弾性率は、ＪＩＳ　Ｒ　７６０１：
１９８６に準拠して測定される値である。
【００７０】
　強化繊維集合体の形態としては特に制限されず、通常のプリプレグの基材として使用さ
れる形態を採用でき、例えば、強化繊維が一方向に引き揃えられたものであってもよく、
織物や不織布、またはノンクリンプファブリックでもよい。
　本発明のプリプレグは、本発明のエポキシ樹脂組成物を強化繊維集合体に含浸させてな
るので、機械物性に優れた繊維強化プラスチックの原材料とすることができる。
【００７１】
〔繊維強化プラスチック〕
　本発明の繊維強化プラスチックは、上述した本発明のエポキシ樹脂組成物の硬化物と強
化繊維とからなる。
　本発明の繊維強化プラスチックは、これに限定されないが、例えば、上述した本発明の
プリプレグを積層した後、積層体に圧力を付与しながら、エポキシ樹脂を加熱硬化させる
方法等により成形して得られる。
　本発明の繊維強化プラスチックは、機械特性、難燃性、耐熱性、電磁波遮蔽性等に優れ
ることから、強化繊維として炭素繊維を含むことが好ましい。
【００７２】
　本発明の繊維強化プラスチックの成形方法としては、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、シートラップ成形法や、強
化繊維のフィラメントやプリフォームにエポキシ樹脂組成物を含浸させて硬化し成形品を
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得るＲＴＭ（Ｒｅｓｉｎ　Ｔｒａｎｓｆｅｒ　Ｍｏｌｄｉｎｇ）、ＶａＲＴＭ（Ｖａｃｕ
ｕｍ　ａｓｓｉｓｔｅｄ　Ｒｅｓｉｎ　Ｔｒａｎｓｆｅｒ　Ｍｏｌｄｉｎｇ：真空樹脂含
浸製造法）、フィラメントワインディング、ＲＦＩ（Ｒｅｓｉｎ　Ｆｉｌｍ　Ｉｎｆｕｓ
ｉｏｎ）等が挙げられるが、これらの成形方法に限られるものではない。
【００７３】
　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、繊維強化プラス
チック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
際に好ましく用いられる。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、芯金を抜き取って繊維強化プラ
スチック製管状体を得る方法である。
　また、内圧成形法は、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
ット、テニスやバドミントン等のラケット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。
【００７４】
　本発明のエポキシ樹脂組成物の硬化物をマトリックス樹脂として用いた繊維強化プラス
チックは、スポーツ用途、一般産業用途、及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、及びスキーポール用途に好適に用いられる。更に
一般産業用途では、自動車、船舶、及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
、及び補修補強材料等に好適に用いられる。
【００７５】
＜構造体＞
　上述した本発明の繊維強化プラスチックから構造体を得ることができる。この構造体は
、本発明の繊維強化プラスチックのみからなるものであってもよいし、本発明の繊維強化
プラスチックと他の材料（例えば金属、インジェクション成形された熱可塑性樹脂製部材
等）とから構成されるものであってもよい。
【００７６】
　この構造体は、本発明の繊維強化プラスチックで一部または全部が構成されているので
、難燃性、及び耐熱性に優れる。
　この構造体は、例えば航空機や自動車の内装部材、電気・電子機器用筐体等にも適用で
きる。
【００７７】
＜繊維強化プラスチックの層間せん断強度（ＩＬＳＳ）＞
　層間せん断強度（ＩＬＳＳ）は、強化繊維の単糸／マトリックス樹脂間の界面強度が大
きく影響する一方向繊維強化プラスチックの層間せん断強度を短試長曲げ試験により測定
する方法であり、強化繊維とマトリックス樹脂との接着性を示す指標である。
　ＩＬＳＳは万能試験機（ＩＮＳＴＲＯＮ社製、「ＩＮＳＴＲＯＮ　５５６５」）を用い
て、温度２３℃、湿度５０％ＲＨの条件下で測定される値である。
【００７８】
　本発明の繊維強化プラスチックは、非常に優れたＩＬＳＳを有し、その値は９０ＭＰａ
を超える。ＩＬＳＳは、９０～１５０ＭＰａの範囲内であることが好ましく、９０～１４
０ＭＰａの範囲内であることがより好ましい。
　ＩＬＳＳが９０ＭＰａに満たない場合は、強化繊維とエポキシ樹脂組成物との接着が不
充分となり、繊維強化複合材料の耐衝撃性が不足する場合がある。ＩＬＳＳが１５０ＭＰ
ａを超える場合は、繊維強化複合材料の引張強度が不充分となる場合がある。
【００７９】
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〔繊維強化プラスチック製管状体〕
　繊維強化プラスチック製管状体は、管状である、本発明の繊維強化プラスチックである
。すなわち、上述した本発明のプリプレグを、ラッピングテープ法等の公知の成形方法に
よって、積層、硬化及び成形して得られる、管状の繊維強化プラスチックである。
　本発明の繊維強化プラスチック製管状体は、優れた破壊強度・弾性率を有するため、ゴ
ルフシャフト、釣り竿等に好適に用いることができる。
【００８０】
　繊維強化プラスチック製管状体は、一方向に引き揃えられた強化繊維に本発明の樹脂組
成物が含浸した一方向プリプレグから得ることができる。一方向プリプレグの繊維方向が
円筒軸方向に対して－４５°及び＋４５°になるよう、プリプレグの２ｐｌｙを積層して
、さら一方向プリプレグを、繊維方向が円筒軸方向に対して平行になるように、プリプレ
グの１ｐｌｙを積層して、内径が６ｍｍの複合材料製管状体を作製することができる。こ
こでマンドレルとは、ステンレス製の丸棒である。
　具体的には例えば、以下の（Ｉ）～（Ｖ）に記すような方法で作製できるがこれに限定
されない。
　（Ｉ）作製した一方向プリプレグから、縦２００ｍｍ×横７６ｍｍの長方形状のプリプ
レグを、長辺方向に対して繊維軸方向が４５度となるように、２枚切り出す。この２枚の
プリプレグの繊維の方向をお互いに交差するように、かつ短辺方向に９ｍｍずらして張り
合わせる。
　（ＩＩ）離型処理したマンドレルに、上記張り合わせたプリプレグを、その長辺とマン
ドレル軸方向が同一方向になるように捲回する。
　（ＩＩＩ）その上に、作製した一方向プリプレグから、縦２００ｍｍ×横１６１ｍｍの
長方形状のプリプレグを、長辺方向が繊維方向となるように切り出したものを、その繊維
方向がマンドレル軸方向と同一になるように、マンドレルに捲回する。
　（ＩＶ）さらに、その上から、ラッピングテープとして、耐熱性フィルムテープを巻き
つけて捲回物を覆い、硬化炉中、１３０℃で９０分間、加熱成形する。なお、ラッピング
テープの幅は１５ｍｍ、張力は３Ｎ、巻き付けピッチ（巻き付け時のずれ量）は１ｍｍと
し、これを積層体と同じ厚みになるようラッピングする。
　（Ｖ）この後、マンドレルを抜き取り、ラッピングテープを除去して繊維強化プラスチ
ック製管状体を得る。
【実施例】
【００８１】
　以下、本発明を実施例により具体的に説明するが、本発明はこれらに限定されるもので
はない。実施例、及び比較例で使用した原料を以下に示す。
　なお、軟化点、エポキシ当量は、以下の条件で測定した。
　１）軟化点：ＪＩＳ－Ｋ７２３４：２００８（環球法）に準拠して測定した。
　２）エポキシ当量：ＪＩＳ－Ｋ７２３６：２００１に準拠して測定した。
　３）活性水素当量：ＪＩＳ－Ｋ７２３７：１９８６に準拠して測定した。
【００８２】
「原料」
＜成分（Ａ）＞
　ｊＥＲ４００４Ｐ：固形ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂（軟化点８５℃、三菱化学株
式会社製、品名「ｊＥＲ４００４Ｐ」）。
　ｊＥＲ４００７Ｐ：固形ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂（軟化点１０８℃、三菱化学
株式会社製、品名「ｊＥＲ４００７Ｐ」）。
＜成分（Ｂ）＞
　ｊＥＲ８０７：液状ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂（エポキシ当量１７０ｇ／ｅｑ、
三菱化学株式会社製、品名「ｊＥＲ８０７」）。
＜成分（Ｃ）＞
　ＤＩＣＹ１５：ジシアンジアミド（活性水素当量２１ｇ／ｅｑ、三菱化学株式会社製、
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　ＤＣＭＵ－９９：３－（３，４－ジクロロフェニル）－１，１－ジメチルウレア（保土
谷化学工業社製、品名「ＤＣＭＵ－９９」）。
　Ｏｍｉｃｕｒｅ９４：Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ’－フェニルウレア（ピィ・ティ・アイ・
ジャパン社製、品名「Ｏｍｉｃｕｒｅ９４」）。
＜成分（Ｄ）を含むマスターバッチ＞
　成分（Ｄ）を含むマスターバッチとして、三菱化学株式会社製の、品名「ＹＬ７９５１
－１０」を使用した。ＹＬ７９５１－１０は、アセチル化度約３６％のアセチル化セルロ
ースナノファイバー（成分（Ｄ））と、液状ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂（成分（Ｂ
））からなる。その組成は表１に示す通り、全エポキシ樹脂１００質量部に対して、成分
（Ｂ）を９質量部、成分（Ｄ）を１質量部含むように調整した。
　マスターバッチに含まれるビスフェノールＦ型エポキシ樹脂の質量については、成分（
Ｂ）の含有量と合算し、マスターバッチ由来のセルロースナノファイバーの質量について
は、本組成物中の成分（Ｄ）の含有量とした。
　すなわち、表１の「成分（Ｄ）を含むマスターバッチ［部］」中、「ｊＥＲ８０７（成
分（Ｂ））［部］」は、本樹脂組成物の全エポキシ樹脂１００質量部に対する、マスター
バッチ由来の成分（Ｂ）の含有量（質量部）を示し、「アセチル化セルロースナノファイ
バー（成分（Ｄ））［部］」は、本樹脂組成物の全エポキシ樹脂１００質量部に対するセ
ルロースナノファイバー（成分（Ｄ））の含有量（質量部）を示す。
＜成分（Ｅ）＞
　ビニレックＫ：ポリビニルホルマール樹脂（ＪＮＣ株式会社製、品名「ビニレックＫ」
）。
＜成分（Ｆ）＞
　ＭＹ－０６００：ｍ－アミノフェノール型エポキシ樹脂（エポキシ当量１０５ｇ／ｅｑ
、ハンツマンジャパン株式会社製、品名「ＭＹ－０６００」）。
　ｊＥＲ８２８：液状ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（エポキシ当量１８９ｇ／ｅｑ、
三菱化学株式会社製、品名「ｊＥＲ８２８」）。
　ｊＥＲ１００４：固形ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（軟化点９７℃、三菱化学株式
会社製、品名「ｊＥＲ１００４」）。
＜炭素繊維＞
　炭素繊維：三菱レイヨン株式会社製、品名「パイロフィルＴＲ５０Ｓ１５Ｌ」。
【００８３】
≪実施例１≫
　成分（Ａ）としてｊＥＲ４００４Ｐ、成分（Ｂ）としてｊＥＲ８０７、成分（Ｃ）とし
てＤＩＣＹ１５及びＤＣＭＵ－９９、成分（Ｄ）を含むマスターバッチとしてＹＬ７９５
１－１０を用い、以下のようにしてエポキシ樹脂組成物を調製した。
　まず、表１に記載の組成に従い、固体状の成分（Ｃ）を、容器に計量した。次に、液体
状の成分（Ｂ）と固体状の成分（Ｃ）の質量比が１：１となるように、成分（Ｂ）を該容
器に計量した。次に表１に記載の組成に従い、成分（Ｄ）を含むマスターバッチを該容器
に加えて攪拌し、これらを混合した。得られた混合物を三本ロールミルにてさらに細かく
混合し、硬化剤入りマスターバッチを得た。
　続けて表１に記載の成分のうち成分（Ａ）の全量と、硬化剤入りマスターバッチで使用
した分を除いた残りの量の成分（Ｂ）とをフラスコに計量しオイルバスを用いて１４０℃
に加熱して溶解混合した。その後６５℃程度まで冷却したところで、前記硬化剤入りマス
ターバッチをフラスコに加えて攪拌混合することにより未硬化のエポキシ樹脂組成物を得
た。
【００８４】
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【表１】

【００８５】
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「エポキシ樹脂板の作製」
　未硬化のエポキシ樹脂組成物を、２枚のガラス板の間に注入して、板状に成形し、２℃
／分で昇温し、オーブン雰囲気温度１３５℃で９０分保持して加熱硬化させて、厚さ２ｍ
ｍの樹脂板を作製した。
「プリプレグの作製」
　未硬化のエポキシ樹脂組成物を、コンマコーター（株式会社ヒラノテクシード製、「Ｍ
－５００」）でフィルム状にし、樹脂目付け４０．４ｇ／ｍ２のレジンフィルムを作製し
た。このレジンフィルムを、炭素繊維を引き揃えて得られた、繊維目付１５０ｇ／ｍ２の
炭素繊維シートの両面に張り合わせ、加熱ロールで含浸させて、繊維目付１５０ｇ／ｍ２

、樹脂含有量３５質量％の未硬化のプリプレグを得た。
「繊維強化プラスチック板の作製」
　上記で得られた樹脂含有量３５質量％の未硬化のプリプレグを３００ｍｍ×３００ｍｍ
にカットし、繊維方向が［０°／０°／０°／０°／０°／０°／０°／０°／０°／０
°／０°／０°／０°／０°］となるように１４枚積み重ねて積層体を得た。この積層体
をオートクレーブで圧力０．０４ＭＰａ下で２℃／分で昇温し、８０℃で６０分保持後、
圧力０．６ＭＰａ下で２℃／分で昇温し、１３０℃で９０分保持して加熱硬化させて、厚
さ２．１ｍｍの繊維強化プラスチック板を得た。
「繊維強化プラスチック製管状体の作製」
　前記繊維強化プラスチック製管状体は、以下の（Ｉ）～（ＶＩ）に記す方法で作製した
。
　（Ｉ）上記で作製した樹脂含有量３５質量％の一方向プリプレグから、縦２００ｍｍ×
横７６ｍｍの長方形状のプリプレグを、長辺方向に対して繊維軸方向が４５度となるよう
に、２枚切り出した。この２枚のプリプレグの繊維の方向をお互いに交差するように、か
つ短辺方向に９ｍｍずらして張り合わせた。
　（ＩＩ）離型処理したマンドレルに、上記張り合わせたプリプレグを、その長辺とマン
ドレル軸方向が同一方向になるように捲回した。マンドレルは、直径６ｍｍ、長さ３００
ｍｍのステンレス製丸棒を使用した。
　（ＩＩＩ）その上に、作製した一方向プリプレグから、縦２００ｍｍ×横１６１ｍｍの
長方形状のプリプレグを、長辺方向が繊維方向となるように切り出したものを、その繊維
方向がマンドレル軸方向と同一になるように、マンドレルに捲回した。
　（ＩＶ）さらに、その上から、ラッピングテープとして、耐熱性フィルムテープを巻き
つけて捲回物を覆い、硬化炉中、１３０℃で９０分間、加熱成形した。なお、ラッピング
テープの幅は１５ｍｍ、張力は３Ｎ、巻き付けピッチ（巻き付け時のずれ量）は１ｍｍと
し、これを積層体と同じ厚みになるようラッピングした。
　（Ｖ）この後、マンドレルを抜き取り、ラッピングテープを除去して、内径６ｍｍ、長
さ２００ｍｍの繊維強化プラスチック製管状体を得た。
【００８６】
　作製したエポキシ樹脂板、プリプレグ、及び繊維強化プラスチックについて、下記の各
評価方法の記載に従って、各種測定、及び評価を行った。その結果を表１に示す。
【００８７】
「エポキシ樹脂板の曲げ強度、曲げ弾性率、破断伸度（破断歪み）の測定」
　上記「エポキシ樹脂板の作製」で得られた厚さ２ｍｍの樹脂板を、長さ６０ｍｍ×幅８
ｍｍに加工して試験片とした。該試験片について、温度２３℃、湿度５０％ＲＨの環境下
、３点曲げ治具（圧子Ｒ＝３．２ｍｍ、サポートＲ＝３．２ｍｍ、サポート間距離（Ｌ）
＝３２ｍｍ）を設置した万能試験機（ＩＮＳＴＲＯＮ社製、「ＩＮＳＴＲＯＮ　５５６５
」）を用いて、クロスヘッドスピード２ｍｍ／分の条件で、エポキシ樹脂板の曲げ強度、
曲げ弾性率、破断伸度（破断歪み）を測定した。
【００８８】
「繊維強化プラスチック板の９０°曲げ弾性率の測定」
　上記「繊維強化プラスチック板の作製」で得られた厚さ２．１ｍｍの繊維強化プラスチ
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ック板を、長さ６０ｍｍ×幅１２．７ｍｍに加工して試験片とした。該試験片について、
３点曲げ治具（圧子Ｒ＝５．０ｍｍ、サポートＲ＝３．２ｍｍ）を設置した万能試験機（
ＩＮＳＴＲＯＮ社製、「ＩＮＳＴＲＯＮ　５５６５」）を用いて、サポート間距離（Ｌ）
と試験片の厚み（ｄ）の比Ｌ／ｄ＝１６、クロスヘッドスピード（分速）＝（Ｌ２×０．
０１）／（６×ｄ）として、繊維強化プラスチック板の曲げ特性として９０°曲げ弾性率
を測定した。
【００８９】
「繊維強化プラスチック板の層間せん断強度（ＩＬＳＳ）の測定」
　上記「繊維強化プラスチック板の作製」で得られた繊維強化プラスチック板を、試験片
の長手方向に対して補強繊維が０゜に配向するように試験片（長さ２５ｍｍ×幅６．３ｍ
ｍ）に加工し、万能試験機（ＩＮＳＴＲＯＮ社製、「ＩＮＳＴＲＯＮ　４４５５６５」）
を用いて、繊維強化プラスチックの層間せん断強度を測定した。温度２３℃、湿度５０％
ＲＨの環境下、３点曲げ治具（圧子Ｒ＝３．２ｍｍ、サポートＲ＝１．６ｍｍ）を用い、
サポート間距離（Ｌ）と試験片の厚み（ｄ）の比Ｌ／ｄ＝４、クロスヘッドスピード（分
速）＝（Ｌ２×０．０１）／（６×ｄ）として、繊維強化複合材料の層間せん断強度（Ｉ
ＬＳＳ）を測定した。
【００９０】
「繊維強化プラスチック製管状体の曲げ強度、曲げ弾性率の測定」
　上記「繊維強化プラスチック製管状体の作製」で得られた内径６ｍｍ、長さ２００ｍｍ
の繊維強化プラスチック製管状体を３点曲げ治具（圧子Ｒ＝７５ｍｍ、サポートＲ＝１２
．５ｍｍ、サポート間距離（Ｌ）＝１５０ｍｍ）を設置した万能試験機（ＩＮＳＴＲＯＮ
社製、「ＩＮＳＴＲＯＮ　５５６５」）を用い、クロスヘッドスピード２０ｍｍ／分の条
件で、繊維強化プラスチック製管状体の曲げ特性として、曲げ強度、曲げ弾性率を測定し
た。
【００９１】
≪実施例２～９、比較例１～３≫
　表１に示す配合組成のように、その組成比を変更した以外は、実施例１と同様にしてエ
ポキシ樹脂組成物を調製し、樹脂板、プリプレグ、繊維強化プラスチック板、繊維強化プ
ラスチック製管状体を作製し、各種測定、及び評価を行った。その評価結果を表１に示す
。
【００９２】
　表１に示すように、各実施例は成分（Ｄ）のセルロースナノファイバーを含有しない比
較例１と同等の靱性を保持しつつも、エポキシ樹脂板の曲げ強度及び曲げ弾性率が優れて
いた。また、実施例３と実施例４を比較してわかるように、セルロースナノファイバーの
含有量を高くするほど、エポキシ樹脂板、繊維強化プラスチック板及び繊維強化プラスチ
ック製管状体の曲げ強度が向上した。
【産業上の利用可能性】
【００９３】
　本発明のエポキシ樹脂組成物を用いることにより、優れた管状の繊維強化プラスチック
を得ることができる。よって、本発明によれば、機械物性に優れた繊維強化プラスチック
成形体、例えばゴルフクラブ用シャフト等のスポーツ・レジャー用途成形体から航空機等
の産業用途の成形体まで、幅広く提供することができる。
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