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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】繊維強化複合材のマトリックス樹脂を補強するために用いられる合成繊維束にマ
トリックス樹脂との優れた接着性を付与でき且つ得られる強化繊維束において合成繊維束
の柔軟性が損なわれない合成繊維用サイジング剤を提供すること。
【解決手段】合成繊維用サイジング剤は、下記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリ
コーンを含む。

式（１）中、Ｒ２は、下記一般式（２）で表される基を表し、

式（２）中、Ｅｐは、エポキシ基を表す。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンを含む、合成繊維用サイジング剤
。
【化１】

 
［式（１）中、Ｒ１は、水素原子、メチル基又はエチル基を表し、Ｒ２は、下記一般式（
２）で表される基を表し、Ｒ３は、芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基又は炭
素数３～２２のアルキル基、Ｒ４は、Ｒ１、Ｒ２又はＲ３と同様の基を表し、Ｒ１、Ｒ２

、Ｒ３又はＲ４が複数ある場合はそれぞれが同一であっても異なっていてもよく、ｘは０
以上の整数を表し、ｙ及びｚはそれぞれ１以上の整数を表し、（ｘ＋ｙ＋ｚ）は１０～２
００である。
【化２】

 
｛式（２）中、Ｒ５は、炭素数２～６のアルキレン基を表し、ＡＯは、炭素数２～４のア
ルキレンオキシ基を表し、Ｒ６は、炭素数１～６のアルキレン基を表し、ｅは、０～４の
整数を表し、ｆは、０又は１の整数を表し、Ｅｐは、下記式（３）又は下記式（４）で表
される基を表す。

【化３】

 
【化４】

 
}］
【請求項２】
　合成繊維束と、該合成繊維束に付着させた請求項１に記載の合成繊維用サイジング剤と
、を有する、強化繊維束。
【請求項３】
　前記合成繊維束が炭素繊維束である、請求項２に記載の強化繊維束。
【請求項４】
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　マトリックス樹脂と、請求項２又は３に記載の強化繊維束と、を含む、繊維強化複合材
。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、繊維強化複合材に用いられる合成繊維用のサイジング剤、その合成繊維用サ
イジング剤を用いて得られる強化繊維束、及びその強化繊維束を用いた繊維強化複合材に
関する。
【背景技術】
【０００２】
　種々の合成繊維束と樹脂（マトリックス樹脂と称される）とを組み合わせて得られる樹
脂成型品である繊維強化複合材は、自動車部材、航空・宇宙機部材、土木建築材、スポー
ツ用品等の多くの分野で利用されている。このような合成繊維束に使用される合成繊維と
しては、炭素繊維、ガラス繊維、セラミック繊維などの各種無機繊維、アラミド繊維、ポ
リアミド繊維、ポリエチレン繊維などの各種有機繊維が挙げられ、中でも炭素繊維は軽量
で強度や弾性率等の機械的強度に優れているため多く使用されている。このような炭素繊
維は、シリコーン等の油剤を付着させた炭素繊維前駆体（プレカーサー）を加熱炭化処理
して製造される。
【０００３】
　上記の各種合成繊維は、通常、加工時における毛羽や糸切れなどの発生を抑制する集束
性を付与するために、サイジング剤による処理が施された強化繊維束として用いられる。
【０００４】
　サイジング剤としては従来、エポキシ基を有する化合物を用いたものが使用されている
。例えばビスフェノールＡのジグリシジルエーテルを炭素繊維に塗布する方法（特許文献
１、２）や、ビスフェノールＡのポリアルキレンオキサイド付加物にエポキシ基を付加さ
せたものを炭素繊維に塗布する方法（特許文献３、４）が提案されている。また、フェノ
ールノボラック型エポキシ樹脂を用いることも検討されてきている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開昭５０－０５９５８９号公報
【特許文献２】特開昭５７－１７１７６７号公報
【特許文献３】特開昭６１－０２８０７４号公報
【特許文献４】特開平０１－２７２８６７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　ところで、繊維強化複合材において、強化繊維束がより効果的にマトリックス樹脂を補
強するためには、強化繊維束とマトリックス樹脂との接着性が良好であることが重要であ
る。しかしながら、繊維強化複合材の用途、用法が多様化し、さらなる強度向上が望まれ
る昨今において、上記特許文献１～４の方法では満足され得る接着性が得られないという
問題がある。
【０００７】
　また、フェノールノボラック型エポキシ樹脂をサイジング剤として処理すると、炭素繊
維束の柔軟性が著しく損なわれ、ロールに巻き取り難くなるなど、取り扱い性が低下する
という問題がある。
【０００８】
　本発明は、上記事情に鑑みてなされたものであり、繊維強化複合材のマトリックス樹脂
を補強するために用いられる合成繊維束にマトリックス樹脂との優れた接着性を付与でき
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イジング剤、それを用いて得られる強化繊維束、及びその強化繊維束を用いた繊維強化複
合材を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、上記の課題を解決すべく鋭意研究を重ねた結果、マトリックス樹脂との
親和性を発現するエポキシ基と、合成繊維束との親和性を発現するアルキル基又はアラル
キル基とを分子中に有するオルガノ変性シリコーンを用いることにより、上記課題を解決
できることを見出し、本発明を完成させるに至った。
【００１０】
　すなわち、本発明は、下記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンを含む、合
成繊維用サイジング剤を提供する。
【００１１】
【化１】

 
【００１２】
　式（１）中、Ｒ１は、水素原子、メチル基又はエチル基を表し、Ｒ２は、下記一般式（
２）で表される基を表し、Ｒ３は、芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基又は炭
素数３～２２のアルキル基、Ｒ４は、Ｒ１、Ｒ２又はＲ３と同様の基を表し、Ｒ１、Ｒ２

、Ｒ３又はＲ４が複数ある場合はそれぞれが同一であっても異なっていてもよく、ｘは０
以上の整数を表し、ｙ及びｚはそれぞれ１以上の整数を表し、（ｘ＋ｙ＋ｚ）は１０～２
００である。
【００１３】

【化２】

 
【００１４】
　式（２）中、Ｒ５は、炭素数２～６のアルキレン基を表し、ＡＯは、炭素数２～４のア
ルキレンオキシ基を表し、Ｒ６は、炭素数１～６のアルキレン基を表し、ｅは、０～４の
整数を表し、ｆは、０又は１の整数を表し、Ｅｐは、下記式（３）又は下記式（４）で表
される基を表す。
【００１５】
【化３】

 
【００１６】
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【化４】

 
【００１７】
　本発明の合成繊維用サイジング剤を用いることにより、合成繊維束の柔軟性を大きく損
なうことなく、マトリックス樹脂との接着性に優れた強化繊維束を得ることができる。
【００１８】
　また、本発明は、合成繊維束と、該合成繊維束に付着させた上記本発明に係る合成繊維
用サイジング剤と、を有する強化繊維束を提供する。
【００１９】
　本発明の強化繊維束は、マトリックス樹脂との接着性に優れるとともに、取り扱い性に
優れており、ロールに巻き取れない等の問題を防ぐことができ、作業性を向上させること
ができる。
【００２０】
　本発明の強化繊維束は、上記合成繊維束が炭素繊維束であることが好ましい。
【００２１】
　更に、本発明は、マトリックス樹脂と、上記本発明に係る強化繊維束と、を含む繊維強
化複合材を提供する。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明によれば、繊維強化複合材のマトリックス樹脂を補強するために用いられる合成
繊維束にマトリックス樹脂との優れた接着性を付与でき且つ得られる強化繊維束において
合成繊維束の柔軟性低下を十分抑制できる合成繊維用サイジング剤、それを用いて得られ
る強化繊維束、及びその強化繊維束を用いた繊維強化複合材を提供することができる。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤は、下記一般式（１）で表されるオルガノ変性シ
リコーンを含むものである。
【００２４】

【化５】

 
【００２５】
　式（１）中、Ｒ１は、水素原子、メチル基又はエチル基を表し、複数あるＲ１はそれぞ
れ同一であっても異なっていてもよい。これらの中でも工業的により入手し易いことから
メチル基が好ましい。
【００２６】
　式（１）中、Ｒ２は、下記式（２）で表される基を表し、Ｒ２が複数ある場合はそれぞ
れ同一であっても異なっていてもよい。
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【化６】

 
【００２７】
　式（２）中、Ｒ５は、直鎖状でも分岐鎖状でもよい炭素数２～６のアルキレン基を表す
。接着性がより優れ、オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、Ｒ５

は、炭素数が２～４のアルキレン基が好ましい。
【００２８】
　式（２）中、ＡＯは、直鎖状でも分岐鎖状でもよい炭素数２～４のアルキレンオキシ基
を表し、ＡＯが複数ある場合は同一であっても異なっていてもよい。接着性がより優れ、
オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、ＡＯは、炭素数が２又は３
のアルキレンオキシ基が好ましい。
【００２９】
　式（２）中、Ｒ６は、直鎖状でも分岐鎖状でもよい炭素数１～６のアルキレン基を表す
。接着性がより優れ、オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、Ｒ６

は、炭素数が１～４のアルキレン基が好ましい。
【００３０】
　式（２）中、ｅは、０～４の整数を表す。接着性がより優れ、オルガノ変性シリコーン
がより製造しやすいという観点から、ｅは０～２が好ましい。
【００３１】
　式（２）中、ｆは、０又は１の整数を表す。接着性がより優れるという観点から、ｆは
１が好ましい。
【００３２】
　式（２）中、Ｅｐは下記式（３）又は下記式（４）で表される基を表す。
【化７】

 
【化８】

 
【００３３】
　Ｅｐとしては、接着性がより優れることから、上記式（３）で表される基が好ましい。
【００３４】
　式（１）中、Ｒ３は、芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基又は炭素数３～２
２のアルキル基を表し、Ｒ３が複数ある場合はそれぞれ同一であっても異なっていてもよ
い。Ｒ３が芳香族環を有する炭化水素基である場合、炭素数が４０を超えると、オルガノ
変性シリコーンの粘度が高くなり過ぎて取り扱いが困難となる。また、Ｒ３がアルキル基
である場合、その炭素数が２２を超えると、オルガノ変性シリコーンの粘度が高くなり過
ぎて取り扱いが困難となる。
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【００３５】
　芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基としては、例えば、炭素数８～４０のア
ラルキル基や下記式（５）又は下記式（６）で表される基等が挙げられる。
【００３６】
【化９】

 
【００３７】
　式（５）中、Ｒ７は、直鎖状でも分岐鎖状でもよい炭素数２～６のアルキレン基を表し
、Ｒ８は、単結合又は炭素数１～４のアルキレン基を表し、ｇは、０～３の整数を表す。
接着性がより優れ、オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、Ｒ７は
、炭素数２～４のアルキレン基が好ましい。また、オルガノ変性シリコーンがより製造し
やすいという観点から、ｇは、０又は１が好ましい。
【００３８】
【化１０】

 
【００３９】
　式（６）中、Ｒ９は、直鎖状でも分岐鎖状でもよい炭素数２～６のアルキレン基を表し
、Ｒ１０は、単結合又は炭素数１～４のアルキレン基を表し、ｈは、０～３の整数を表す
。接着性がより優れ、オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、Ｒ９

は、炭素数２～４のアルキレン基が好ましい。また、オルガノ変性シリコーンがより製造
しやすいという観点から、ｈは、０が好ましい。
【００４０】
　炭素数８～４０のアラルキル基としては、例えば、フェニルエチル基、フェニルプロピ
ル基、フェニルブチル基、フェニルペンチル基、フェニルへキシル基、ナフチルエチル基
等が挙げられる。これらの中でも、接着性がより優れることから、フェニルエチル基、フ
ェニルプロピル基が好ましい。
【００４１】
　オルガノ変性シリコーンがより製造しやすいという観点から、芳香族環を有する炭素数
８～４０の炭化水素基の中では、上記アラルキル基及び式（５）で表される基が好ましく
、接着性がより優れるという観点から、上記アラルキル基がより好ましい。
【００４２】
　炭素数３～２２のアルキル基は、直鎖状でも分岐鎖状でもよく、接着性がより優れるこ
とから、炭素数４～１２のアルキル基が好ましい。このようなアルキル基としては、例え
ば、ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、ヘプチル基、オクチル基、ノニル基、デシル基
、ウンデシル基、ドデシル基等が挙げられる。
【００４３】
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　上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンは、接着性がより優れるという観
点から、Ｒ３として、芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基を有していることが
好ましい。更に、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンにおける芳香族環
を有する炭素数８～４０の炭化水素基と炭素数３～２２のアルキル基とのモル比は１００
：０～４０：６０が好ましい。
【００４４】
　式（１）中、Ｒ４は、上述したＲ１、Ｒ２又はＲ３と同様の基を表し、複数あるＲ４は
同一であっても異なっていてもよい。工業的に入手し易いという観点から、Ｒ４は、Ｒ１

と同様の基が好ましく、中でもメチル基が好ましい。
【００４５】
　式（１）中、ｘは、０以上の整数を表し、ｙ及びｚはそれぞれ１以上の整数を表し、（
ｘ＋ｙ＋ｚ）は１０～２００である。接着性がより優れることから、ｘは、５以下である
ことが好ましい。工業的に入手し易く、接着性及び柔軟性低下の抑制がより優れることか
ら、（ｘ＋ｙ＋ｚ）は４０～６０であることが好ましい。
【００４６】
　なお、ｙ及びｚが０であると、接着性が低下する傾向にある。また、（ｘ＋ｙ＋ｚ）が
１０未満であると、接着性が低下し、柔軟性低下の抑制が不十分となる傾向にあり、（ｘ
＋ｙ＋ｚ）が２００を超えると、取り扱いや製造が困難となる傾向にある。
【００４７】
　接着性がより優れるという観点から、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコ
ーンにおけるＲ２で表される基とＲ３で表される基とのモル比は、１０：９０～６０：４
０が好ましく、２５：７５～５０：５０がより好ましい。
【００４８】
　なお、一般式（１）はブロック共重合体構造を意味するものではなく、各構造単位はラ
ンダム、ブロック或いは交互に配列していてもよい。
【００４９】
　上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンは、従来公知の方法で合成する事
ができる。例えば、ＳｉＨ基を有する原料シリコーンにヒドロシリル化反応によって置換
基を導入する方法、環状オルガノシロキサンを開環重合する方法等が挙げられる。中でも
ＳｉＨ基を有する原料シリコーンにヒドロシリル化反応によって置換基を導入する方法が
工業的により容易であり好ましい。以下、この方法について説明する。
【００５０】
　ヒドロシリル化反応は、必要に応じて触媒の存在下、ＳｉＨ基を有する原料シリコーン
にＲ２又はＲ３となる、ビニル基を有する不飽和化合物を段階的に或いは一度に反応させ
る反応である。
【００５１】
　原料シリコーンとしては例えば、重合度が１０～２００であるメチルハドロジェンシリ
コーンやジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサン共重合体等が挙げられる
。これらの中でも工業的に入手し易いという観点から、重合度が４０～６０であるメチル
ハイドロジェンシリコーンを用いることが好ましい。
【００５２】
　ビニル基を有する不飽和化合物としては以下のものが挙げられる。
【００５３】
　Ｒ２となる不飽和化合物としては、例えば、ビニルグリシジルエーテル、アリルグリシ
ジルエーテル、ビニルシクロヘキセンオキシド等が挙げられる。
【００５４】
　Ｒ３としての芳香族環を有する炭素数８～４０の炭化水素基となる不飽和化合物として
は、例えば、スチレン、α－メチルスチレン、ビニルナフタレン、アリルフェニルエーテ
ル、アリルナフチルエーテル、アリル－ｐ－クミルフェニルエーテル、アリル－ｏ－フェ
ニルフェニルエーテル、アリル－トリ（フェニルエチル）－フェニルエーテル、アリル－
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トリ（２－フェニルプロピル）フェニルエーテル等が挙げられる。
【００５５】
　Ｒ３としての炭素数３～２２のアルキル基となる不飽和化合物としては、例えば、炭素
数３～２２のα－オレフィンが挙げられ、具体的にはプロペン、１－ブテン、１－ペンテ
ン、１－へキセン、１－ヘプテン、１－オクテン、１－ノネン、１－デセン、１－ウンデ
セン、１－ドデセン等が挙げられる。
【００５６】
　反応に用いられる上記原料シリコーン及び上記不飽和化合物の使用量は、原料シリコー
ンのＳｉＨ基当量や数平均分子量等に応じて宜選択され得る。原料シリコーンのＳｉＨ基
当量は、例えば、原料シリコーン、水酸化ナトリウム水溶液及びアルコールとの反応によ
り発生する水素の量により求めることができる。数平均分子量は、例えば、原料シリコー
ンにα－オレフィンをヒドロシリル化反応により導入して得られるアルキル変性シリコー
ンの数平均分子量により求めることができる。アルキル変性シリコーンの数平均分子量は
、例えば、ＧＰＣを用い、ポリエチレングリコール換算法により求めることができる。
【００５７】
　ヒドロシリル化反応の反応温度と温度に特に制限はなく適宜調整することができる。反
応温度としては、例えば１０～２００℃、好ましくは５０～１５０℃であり、反応時間と
しては、例えば、反応温度が５０～１５０℃の時、６～１２時間である。無溶媒下でも反
応は進行するが溶媒を使用してもよい。溶媒としては、例えば、ジオキサン、メチルイソ
ブチルケトン、トルエン、キシレン、酢酸ブチル等が使用される。
【００５８】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤は、上述の特定の構造を有するオルガノ変性シリ
コーンを用いることにより、強化繊維束となる合成繊維束に集束性だけではなく、優れた
接着性をも付与することができ、更に合成繊維束の柔軟性低下を十分抑制することができ
る。
【００５９】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤においては、上記一般式（１）で表されるオルガ
ノ変性シリコーンをそのままサイジング剤として用いてもよいし、有機溶剤、水又は有機
溶剤と水との混合液に分散、溶解させてサイジング剤とすることもできる。有機溶剤とし
ては、例えば、メチルアルコール、エチルアルコール、イソプロピルアルコール等のアル
コール類；エチレングリコール、プロピレングリコール、エチレングリコールモノイソプ
ロピルエーテル、エチレングリコールモノブチルエーテル等のグリコール又はグリコール
エーテル類；アセトン、メチルエチルケトン等のケトン類やトルエン等を使用することが
できる。
【００６０】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤における上記一般式（１）で表されるオルガノ変
性シリコーンの含有量は、サイジング剤の安定性や粘度、用いるオルガノ変性シリコーン
に応じて適宜調整することができるが、５０～１００質量％という量が挙げられる。
【００６１】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤に添加され得る他の成分としては、例えば、各種
界面活性剤や各種平滑剤、酸化防止剤、難燃剤、抗菌剤、消泡剤が挙げられる。また、強
化繊維束の耐摩擦性の向上やマトリックス樹脂の含浸性の向上のためにポリウレタン樹脂
、ポリエステル樹脂、ポリアミド樹脂及び上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリ
コーン以外のエポキシ樹脂等の樹脂等が添加されていてもよい。これらの添加成分は１種
又は２種以上を組み合わせて用いてもよい。
【００６２】
　特に、界面活性剤は、本実施形態の合成繊維用サイジング剤の溶媒又は分散媒に水を使
用する場合、乳化剤として用いることによって乳化を効率よく実施することができる。界
面活性剤としては、特に限定されず、公知のものを適宜選択して使用することができ、１
種又は２種以上を併用してもよい。
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【００６３】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤を製造する方法としては、特に限定はなく、公知
の方法を採用できる。例えば、有機溶剤と上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリ
コーンを混合撹拌して調製することもできるし、必要に応じてさらに水やその他の成分と
混合撹拌し調製することもできる。
【００６４】
　次に、本発明に係る強化繊維束について説明する。
【００６５】
　本実施形態の強化繊維束は、合成繊維束と、該合成繊維束に付着させた上記本実施形態
の合成繊維用サイジング剤とを有する。本実施形態の強化繊維束は、繊維強化複合材に用
いられる合成繊維束に上記本実施形態の合成繊維用サイジング剤を処理して得ることがで
き、マトリックス樹脂を補強し、繊維強化複合材を得るために用いられる。
【００６６】
　処理はサイジング剤を合成繊維束に付着させることにより行われる。本実施形態の合成
繊維用サイジング剤によれば、合成繊維束に集束性を付与する、いわゆる糊剤としての働
きだけでなく、マトリックス樹脂との優れた接着性の付与と合成繊維束の柔軟性の十分な
維持を達成できる。
【００６７】
　合成繊維束へのサイジング剤の付着量は適宜選択でき、例えば、上記一般式（１）で表
されるオルガノ変性シリコーンの付着量が合成繊維束の質量を基準として０．０５～１０
質量％となる量が好ましく、０．１～５質量％となる量がより好ましい。
【００６８】
　サイジング剤の付着量が、上記オルガノ変性シリコーンの付着量が合成繊維束に対して
０．０５質量％未満となる量であると、接着性が不十分となる傾向にあり、また、合成繊
維束の集束性が不足し取扱い性が悪くなることがある。一方、１０質量％を超えると、付
与量に見合う効果が得られにくくなり、コスト的に不利となる傾向にある。
【００６９】
　本実施形態のサイジング剤を合成繊維束に付着させる方法に特に制限はなく、キスロー
ラー法、ローラー浸漬法、スプレー法、Ｄｉｐ法、その他公知の方法で付着させることが
できる。また、付着させる際は、本実施形態のサイジング剤をそのまま上記方法等により
付着させてもよいし、サイジング剤を含む処理液を調製し、その処理液を上記方法等によ
り付着させてもよい。
【００７０】
　処理液の濃度としては、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンの濃度が
０．５～６０質量％となる濃度が挙げられる。また、処理液に用いられる溶媒としては前
述の有機溶剤や水などが挙げられる。
【００７１】
　サイジング剤を合成繊維束に付着させた後の乾燥方法に特に制限はなく、例えば、加熱
ローラー、熱風、熱板等で、９０～３００℃の温度で１０秒～１０分間、より好適には１
００～２５０℃の温度で３０秒～４分間、加熱乾燥する方法が挙げられる。
【００７２】
　また、本発明の効果を阻害しない範囲で、ビニルエステル樹脂、前記オルガノシリコー
ン以外のエポキシ樹脂などの熱硬化性樹脂や、ウレタン樹脂、ポリエステル樹脂、ナイロ
ン樹脂、アクリル系樹脂などの熱可塑性樹脂を合成繊維束に付着させてもよい。
【００７３】
　本実施形態の合成繊維用サイジング剤を適用し得る合成繊維束の種類としては、繊維強
化複合材に用いられる合成繊維であれば特に制限はなく、例えば炭素繊維、ガラス繊維、
セラミック繊維などの各種無機繊維、アラミド繊維、ポリエチレン繊維、ポリエチレンテ
レフタレート繊維、ポリブチレンテレフタレート繊維、ポリエチレンナフタレート繊維、
ポリアリレート繊維、ポリアセタール繊維、ＰＢＯ繊維、ポリフェニレンサルファイド繊
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維、ポリケトン繊維などの各種有機繊維が挙げられる。
【００７４】
　上記の中でも、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンとの親和性がより
良く、マトリックス樹脂との接着性がより向上するという観点から炭素繊維が好ましい。
炭素繊維の形態としては特に限定されず、例えばポリアクリロニトリル（ＰＡＮ）系、レ
ーヨン系あるいはピッチ系等の公知の炭素繊維フィラメントが数千から数万本束になった
ものを挙げることができる。本実施形態においては、加熱炭素化処理を経て十分に炭素化
された炭素繊維の束に、本実施形態の合成繊維用サイジング剤を付着させることが好まし
い。そのような炭素繊維としては、質量比で９０％以上が炭素で構成されるものであるこ
とが更に好ましい。
【００７５】
　本実施形態の強化繊維束の使用形態としては、例えば、束、織物、編物、組み紐、ウェ
ブ、マットおよびチョップド等の形態が挙げられ、目的や使用方法により適宜選択され得
る。
【００７６】
　本実施形態の強化繊維束によれば、本実施形態のサイジング剤により処理されているた
め、マトリックス樹脂との親和性が良好となり十分な接着性が得られ、強度に優れた繊維
強化複合材を得ることができる。また、本実施形態の強化繊維束は、合成繊維の柔軟性が
十分維持され得るものであることから、ロールの巻取り性や取扱い性に優れる。
【００７７】
　次に、本発明に係る繊維強化複合材について説明する。
【００７８】
　本実施形態の繊維強化複合材は、マトリックス樹脂と、上記本実施形態の強化繊維束を
含むものである。
【００７９】
　マトリックス樹脂としては、熱硬化性樹脂であっても、熱可塑性樹脂であってもよいが
、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンとの親和性がより良く、強化繊維
束との接着性がより向上するという観点から熱硬化性樹脂が好ましい。
【００８０】
　熱硬化性樹脂としては、例えば、エポキシ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、ビニルエス
テル樹脂、フェノール樹脂、メラミン樹脂、尿素樹脂、シアネートエステル樹脂およびビ
スマレイミド樹脂等が挙げられる。熱可塑性樹脂としては、例えば、ポリオレフィン系樹
脂、ポリアミド系樹脂、ポリカーボネート系樹脂、ポリフェニレンサルファイド系樹脂等
が挙げられる。
【００８１】
　これらの中でも、上記一般式（１）で表されるオルガノ変性シリコーンとの親和性がよ
り良く、接着性向上がより優れるという観点からエポキシ樹脂が好ましい。エポキシ樹脂
としては、グリシジルエーテル型、グリシジルエステル型、グリシジルアミン型、脂環型
のいずれも用いることができる。具体的には、ビスフェノールＡ型、ビスフェノールＦ型
、ビスフェノールＳ型、ビフェニル型、ナフタレン型、フルオレン型、フェノールノボラ
ック型、アミノフェノール、アニリン型等が使用される。
【００８２】
　本実施形態の繊維強化複合材の製造方法としては、特に限定はなく、従来公知の方法を
採用することができる。
【００８３】
　マトリックス樹脂が熱硬化性樹脂である場合、例えば、マトリックス樹脂を本実施形態
の繊維強化束に含浸させた後、加熱硬化する方法や本実施形態の強化繊維束にマトリック
ス樹脂を含浸したプリプレグを作成し、プリプレグを積層後、その積層物に圧力を付与し
ながらマトリックス樹脂を加熱硬化させる方法等が挙げられる。
【００８４】
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　これら方法においては、マトリックス樹脂の主剤と硬化剤の２液を使用直前に混合して
使用することが好ましい。
【００８５】
　本実施形態の強化繊維束は、例えば上述の形態で用いられ、目的や使用方法により適宜
選択され得る。
【００８６】
　また、上記のプリプレグも、本実施形態の繊維強化複合材の一態様に含まれるが、その
作成方法としては、マトリックス樹脂をメチルエチルケトンやメタノール等の溶媒に溶解
して低粘度化し、本実施形態の強化繊維束に含浸させるウェット法や、加熱により低粘度
化し、本実施形態の強化繊維束に含浸させるホットメルト法（ドライ法）等が挙げられる
。この場合、本実施形態の強化繊維束の合成繊維は炭素繊維であることが好ましい。
【００８７】
　また、マトリックス樹脂が熱可塑性樹脂である場合、例えば、射出成形、ブロー成形、
回転成形、押出成形、プレス成形、トランスファー成形、およびフィラメントワインディ
ング成形などの成形方法によって成形する方法が挙げられる。これらの中でも生産性の観
点で射出成形が好ましく用いられる。これらの成形において、本実施形態の強化繊維束は
成形材料としてペレットやプリプレグ等の形態で用いられるが、これらのペレットやプリ
プレグも本実施形態の繊維強化複合材の一態様に含まれる。
【００８８】
　射出成形に用いられるペレットは、一般的には、熱可塑性樹脂とチョップド繊維もしく
は連続繊維を押出機中で混練し、押出し、ペレタイズすることによって得られたものを指
す。また、上記ペレットには、長繊維ペレットも含まれる。長繊維ペレットとは特公昭６
３－３７６９４号公報に示されるような、繊維がペレットの長手方向にほぼ平行に配列し
、ペレット中の繊維長さがペレット長さと同一もしくはそれ以上であるものを指す。この
場合、熱可塑性樹脂は、強化繊維束中に含浸されていても被覆されていてもよい。
【００８９】
　本実施形態の繊維強化複合材中における本実施形態の強化繊維束の含有量は、特に限定
はなく、強化繊維束の繊維の種類、形態、マトリックス樹脂の種類などにより適宜選択す
ればよいが、マトリックス樹脂と強化繊維束の総質量に対して５～７０質量％という量が
挙げられる。
【実施例】
【００９０】
　以下、実施例により本発明を更に詳しく説明するが、本発明はこれらの実施例により何
ら制限されるものではない。
【００９１】
［サイジング剤及び強化繊維束の製造］
　原料シリコーンとして、下記式で表されるメチルハイドロジェンシリコーンを用意した
。
【００９２】
【化１１】

 
【００９３】
　また、合成繊維束として、市販の炭素繊維（製品名：ＴＲ５０Ｓ１５Ｌ、三菱レイヨン
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（株）社製、繊維引張り強度：４９００ＭＰａ）をアセトンで洗い、付着しているサイジ
ング剤を取り除いたものを炭素繊維束として用意した。
【００９４】
（実施例１）
　撹拌機、温度計、還流冷却機、窒素ガス導入管及び滴下ロートを備えた反応容器に原料
シリコーン（６３ｇ）を入れ、窒素を気流し温度が６５℃になるまで加熱しながら均一と
なるまで混合した。ヒドロシリル化触媒として、塩化白金（ＩＶ）のエチレングリコール
モノブチルエーテル・トルエン混合溶液を、系内の反応物に対し白金濃度が５ｐｐｍとな
るように添加した。反応物の温度が１２０℃となったところで、０．９モルのα－メチル
スチレン（１０６．２ｇ）を滴下し、１２０℃で１時間、反応させた。
【００９５】
　その後、０．１モルのアリルグリシジルエーテル（１１．４ｇ）を滴下し、１２０℃で
３時間、反応させ、付加反応を完結させた。付加反応完了の確認は、得られたオルガノ変
性シリコーンのＦＴ－ＩＲ分析を行い、原料シリコーンのＳｉＨ基由来の吸収スペクトル
が消失したことを確認することで行った。
【００９６】
　得られたオルガノ変性シリコーンとアセトンを混合し、オルガノ変性シリコーン濃度が
１０質量％のサイジング剤を得た。
【００９７】
　得られたサイジング剤を炭素繊維束にＤｉｐ処理し、絞った後、１００℃で３分間熱風
乾燥させて、上記オルガノ変性シリコーン付着量が炭素繊維束の質量を基準として２質量
％である強化炭素繊維束を得た。
【００９８】
（実施例２～６）
　原料シリコーンと反応させるビニル基を有する不飽和化合物を表１又は２のように替え
たこと以外は実施例１と同様にして、オルガノ変性シリコーンを得た。また、得られたオ
ルガノ変性シリコーンを用いたこと以外は実施例１と同様にして、サイジング剤及び強化
炭素繊維束を得た。
【００９９】
（比較例１）
　原料シリコーンと反応させるビニル基を有する不飽和化合物を表２のように替えたこと
以外は実施例１と同様にして、オルガノ変性シリコーンを得た。また、得られたオルガノ
変性シリコーンを用いたこと以外は実施例１と同様にして、サイジング剤及び強化炭素繊
維束を得た。
【０１００】
（比較例２）
　実施例１におけるオルガノ変性シリコーンに替えて、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂
（製品名：ｊＥＲ８２８、三菱化学（株）社製、分子量約３７０、下記式で表される化合
物）を用いたこと以外は実施例１と同様にして、サイジング剤及び強化炭素繊維束を得た
。
【０１０１】
【化１２】

 
【０１０２】
（比較例３）
　実施例１におけるオルガノ変性シリコーンに替えて、フェノールノボラック型エポキシ
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樹脂（製品名：エポトートＹＤＰＮ－６３８、新日鐵化学（株）社製）を用いたこと以外
は実施例１と同様にして、サイジング剤及び強化炭素繊維束を得た。
【０１０３】
（比較例４）
　実施例１におけるオルガノ変性シリコーンに替えて、エポキシ変性シリコーン（製品名
：Ｘ－２２－３４３、官能基当量：５２５ｇ／ｍｏｌ、信越化学工業（株）社製）を用い
たこと以外は実施例１と同様にして、サイジング剤及び強化炭素繊維束を得た。
【０１０４】
（比較例５）
　エポキシ変性シリコーン（製品名：Ｘ－２２－３４３、官能基当量：５２５ｇ／ｍｏｌ
、信越化学工業（株）社製）とアルキルアラルキル変性シリコーン（製品名：Ｘ－２２－
１８７７、信越化学工業（株）社製）とを質量比５０：５０で混合した。実施例１におけ
るオルガノ変性シリコーンに替えて、この混合物を用いたこと以外は実施例１と同様にし
て、サイジング剤及び強化炭素繊維束を得た。
【０１０５】
（比較例６）
　サイジング剤を処理せずに炭素繊維束を用いた。
【０１０６】
［性能評価］
　上記で得られた強化炭素繊維束について、集束性、接着性及び柔軟性を以下の方法で評
価した。結果を表１～表３に示す。
【０１０７】
＜集束性＞
　まず、長さ５０ｃｍの強化繊維束の上端を固定し、下端に５０ｇの荷重を掛けて吊るし
た。次いで下端から約２０ｃｍの所を鋭利な鋏で切断し、吊るし残った方の強化繊維束の
断面の最大径を測定した。最大径が小さい程、集束性が良好であることを示す。
【０１０８】
＜接着性＞
　強化繊維束とマトリックス樹脂との接着性について、単繊維埋め込み（フラグメンテー
ション）法により測定した界面剪断強度を用いて評価した。界面剪断強度が高いほど、接
着性が優れることを示す。具体的には以下の手順により行った。
【０１０９】
　まず、得られた強化繊維束から単繊維１本を抜き出し、これをマトリックス樹脂中に包
埋させて試験片を作製した。この試験片に、繊維の破断伸度より大きな伸張を付与した（
引張試験の実施）。マトリックス樹脂内で破断した単繊維上の破断数を偏光顕微鏡にて読
み取り、その破断数と単繊維長から各破断繊維長の平均値（平均繊維長）を求め、次式か
ら界面剪断強度を算出した。
臨界繊維長（ｍｍ）＝４×平均繊維長（ｍｍ）／３
界面剪断強度（ＭＰａ）＝繊維引張り強度（ＭＰａ）×（繊維直径（ｍｍ）／２）×臨界
繊維長（ｍｍ）
【０１１０】
　なお、繊維引張り強度とは繊維の固有物性値であり、実施例に用いた炭素繊維束の繊維
引張り強度は前述のとおり４９００ＭＰａである。また、試験片作製に用いたマトリック
ス樹脂は、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（製品名：ｊＥＲ８２８、三菱化学（株）社
製）を１００部、硬化剤としてジシアンジアミドを８部、硬化促進剤として３－（３，４
－ジクロロフェニル）－１，１－ジメチルウレアを４部の割合で混合し、これを、単繊維
１本を固定した型枠に流し込み、１２０℃の温度で１時間、硬化させたものである。引張
試験は温度２０℃、湿度６５％で行い、試験片が破断しない範囲内（伸度５％）で伸張を
付与した。
【０１１１】
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＜柔軟性＞
　ＪＩＳ　Ｌ　１０９６（２０１０）のＥ法（ハンドルオメータ法）に用いられるハンド
ルオメータ（熊谷理機工業（株）社製）を用いて、強化繊維束を上から押圧した時の抵抗
力を測定し、柔軟性を評価した。なお、測定は、スロット幅を２０ｍｍに設定し、長さ３
０ｃｍの強化繊維束の中央に荷重をかけ、３回行った。それらの平均値を表に示す。数値
が小さい程、柔軟であることを示す。
【０１１２】
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【表１】

 
【０１１３】
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【表２】

 
【０１１４】
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【表３】

 
【０１１５】
　表１および表２の結果から分かるように本発明のサイジング剤は、強化炭素繊維束の柔
軟性の十分な維持とマトリックス樹脂との優れた接着性の付与を同時に達成することがで
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きる。
【産業上の利用可能性】
【０１１６】
　本発明のサイジング剤及び強化繊維束を用いることにより、マトリックス樹脂と強化繊
維束との接着性に優れた繊維強化複合材を得ることができる。また、本発明のサイジング
剤により得られる本発明の強化繊維束は取扱い性が良好であるため作業性も向上でき得る
。
【０１１７】
　得られた繊維強化複合材は、自動車の部品や内部部材および筐体などの各種部品・部材
に有用である。
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