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研究成果の概要（和文）：種々の形態のC-SMCに対する微細ガラス繊維(sGF)添加効果を再確認した．しかし，衝
撃特性を除き，機械的特性が常に向上する訳ではなかった．同じ構造を持つ高い分子量の熱可塑(TP)エポキシ
(EP)では，熱硬化(TS)-EPに匹敵する性能のCFRTPが得られた．同材料の性能はCF/EP界面の接着特性がカギであ
る．PPにsGFを3%添加したCFPP-UDテープと同テープを用いた積層板を開発した．sGF添加によりCFPPの衝撃特性
を顕著に向上させる．半球形の成形品がその特性を強く引き出せる．TP-EPを用いたCFRTPではCAI強度が顕著に
向上した．これはsGFによる多数の破壊起点の導入による．

研究成果の概要（英文）：First, the effect of submicron glass fiber (sGF) addition to the VE matrix 
of C-SMC having various chopped carbon fibers was investigated. However, except for the impact 
strength, stable performance improvement of mechanical characteristics including fatigue life was 
not obtained due to sGF addition. High molecular weight thermos-plastic epoxy (TP-EP) having almost 
the same basic molecular structure as the thermosetting epoxy (TS-EP), CFRTP whose mechanical 
performance is comparable to TS-EP CFRP was obtained. The key to the performance of this material is
 the adhesive strength in CF/EP interface. We have developed a FRTP unidirectional tape with 3% sGF 
added to PP and a laminated board using this tape. In CFPP, the addition of sGF significantly 
improves impact resistance. The hemispherical molded product can bring out its maximum 
characteristics. CFTP using TP-EP significantly improved the CAI strength. This is due to an 
introduction of many fracture origins by sGF.

研究分野： 材料力学

キーワード： 微細ガラス繊維　炭素繊維　CFRTP　CFRP　熱可塑エポキシ樹脂　SMC　耐衝撃性　ポリプロピレン

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
C-SMCの母材にsGFを添加することで，耐衝撃性能のみが確実に向上したが，短繊維CF強化のC-SMCでは，その価
値は高い．熱可塑と熱硬化樹脂を同一樹脂で比べた研究は無く，樹脂の特性が異ならないなら，界面接着特性が
PMCの性能を支配することが改めて確認できた．PPを母材とするCFPPでは，sGF添加一方向CFPPテープおよびこれ
を使った積層板が開発できた．sGF添加は積層板の機械的特性の中，衝撃強度を顕著に向上させる．そのメカニ
ズムを基に，その特性を生かす成形品形状も見出した．TP-EPを用いたFRTPでは，sGF添加により，耐久性，特に
CAIが顕著に高まること，そのメカニズムを解明した．

※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 
熱硬化性エポキシ樹脂(TS-EP)に CNFや CNT

などの微細繊維を微量添加すると，平織り炭素繊
維（CF）などの強化材を用いた CFRP の引張り疲
労荷重下での寿命も顕著に伸びる．サブミクロン
ガラス繊維（sGF）でも同様な効果が得られた．微
細繊維の母材中での分散によって見かけの接着
強度が増す．これは、微細繊維端で熱硬化樹脂
の 3 次元架橋の一部が分断され、ナノクレーズ→
ナノボイドにより樹脂の応力が緩和されるためであ
ると推測された（写真１）。 
一般に，母材樹脂が熱可塑性樹脂（TP）である

CFRTP では，母材とカーボン繊維間の接着性能
が低い．そのため，CFRP ほどに高い性能が得ら
れない．そこで，上述の知見を基に，TP について
も sGF を少量添加すれば，CF と樹脂間の
Compatibility が改善され，CFRTP 全体の機械的
特性，さらには耐久性向上も期待できる． 

  

２．研究の目的 
 はじめに，CFRTPのTP母材に sGFを微量添加することにより「CFRTPの機械的特性が高まるか？」、
並びにその実用性を明らかにする。また，TP への sGF 添加の効果/影響メカニズムについて明らかに
する．コスト面と易成形性から熱可塑母材としてポリプロピレン（PP）および CF の性能を生かすとともに，
熱硬化と熱可塑の違いを見る観点から熱可塑性エポキシ樹脂（TP-EP）を母材として用いる。 

 

３．研究の方法 
（１）「母材への微量の sGF 添加により，常に C-SMCの性能向上が図れるか」，の検証 
 短CF繊維を用いたC-SMC(Sheet Molding Compound)では，低い負荷段階からCF端でき裂が発生，
繊維/母材界面の剥離が成長し，強度面で CF の高い性能が発揮できない．母材ビニルエステル樹脂
（VE）に sGF を微量添加すると，炭素繊維先端での応力集中緩和と界面はく離が抑制され，C-SMC の
特性が向上する可能性が示された．しかし，常にその性能向上が図れるか，確認されていない．はじめ
に，sGF添加により VE を用いた C-SMCの高性能化が安定的に達成できるか，調べる． 
①材料 
・炭素繊維： 25mm長のチョップド CF・3Kヤーンマット A，1, 3，25 ㎜長のチョップド CF・12Kヤーン B 
・母材 VE：汎用および高じん化 VE 
・サブミクロンガラス繊維：直径 0.3～2 m（日本無機制）（写真 2） 
②C-SMC試験片作成法 
予め，VE に必要な硬化助剤を加えた後，所定の量の sGF を加え，プロセス

ホモジナイザーで混合，撹拌する． 
Ａ．VaRTMにより試験片板を作成……C-SMC試験片 A 
Ｂ．ポット中で VE を CF に十分馴染ませた後，離型剤を塗布したアルミ平板上
に展開し，ホットプレスにて成形……C-SMC試験片 B 
③試験方法 
実験室環境下，静的引張り試験，曲げ試験，Izod 衝撃試験，疲労試験等を行った．  

（２）母材が熱可塑性樹脂であるか，熱硬化性樹脂であるかにより，CF 高分子系複合材料の機械的特
性がどのように影響されるか，を検証 
 少量の sGFを TPに添加することによる効果を明確にするため， CFRP と CFRTP の強度特性の違い
について，言わば同じ土俵で評価した例はない．そこで，主剤の骨格構造が同じ熱可塑および熱硬化
エポキシ樹脂を用い，同じ CF 強化材（平織 CF 布）を用いた CFRP および CFRTP の特性の違いを明
らかにする．  
母材は，基本骨格が同じ①熱硬化エポキシ樹脂（TS-EP），②熱可塑エポキシ樹脂（TP-EP，アミン系

硬化剤）を用いた．CF 複合材料に及ぼす熱可塑/熱硬化の違いを明確化するため，ここでは，sGF は
添加しない． 
本研究では，実験室環境下，室温で次の試験を行った． 

・ マイクロドロップレット法による界面せん断接着強度測定 
・ 引張り試験 
・ 層間 ModeⅠおよび ModeⅡ破壊じん性値測定  
・ ショートビーム法による層間せん断強度試験   
・ Izod 衝撃試験（エッジワイズ方向に打撃） 
（３）sGF添加 CFRTP スタンパブルシートの開発とその活用 
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写真１ カーボン繊維先端からのき裂の発生，成長に及ぼす母
材樹脂（VE）のｓGF混入（物理的変性）効果（上：未変
性， 下：ｓGF変性）
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①材料 
・炭素繊維：T700 12Kヤーン  
・母材： ブロック PP およびマレイン酸変性 PP
（MAPP） 
・sGF：A公称直径 0.28 µm，B公称直径 0.69 µm 
②試験片作成方法 
＜Step１＞ sGF添加 PPペレットの造粒 
図１に sGF 添加改質 PP ペレット造粒方法の

概略を示す．PP に対する sGF の含有率を精度
良く保つため，sGFA，あるいは sGFBを PP不織
布に所定の量の A，または B を包み込んだスト
ラップを予め作製する．二軸混練押出機のメイン
フィーダから PP ペレットと MAPP ペレットを投入
し，sGFの重量含有率が PP/MAPP ペレットの重
量に対して 3.0 wt%となるようにサイドフィーダから
上記のストラップを投入することで sGF添加 PPペレットを作製した． 
＜Step２＞ PP フィルムの作製 

Step１で造粒したペレットを用い，Tダイ押出成形により厚さ 50µm幅 200-250mmのフィルム状に製膜
した後，スリット加工により，幅 30mmのフィルムを得た． 
＜Step３＞ CFPPテープの作製 

CF強化 PPテープ作製方法の概略
を図２に示す．CF ヤーンを解繊し，
Step２で作製したPPフィルムで上下に
挟み，CFがテープ長手方向に並んだ
一方向炭素繊維強化 PP（UD-CFPP）
テープを作製した．超音波開繊・含浸
装置を用いて，CF の更なる開繊と樹
脂の含浸を行った．CF の体積含有率
Vfは約 30％であった． 
＜Step４＞  チョップド CF テープ
（CUT：Chopped UD-CFPP Tape）を
用いた短 CF ランダム配向 PP 積層板
の作製 
本研究の重要なゴールである CUT

を用いた短 CF ランダム配向(R-CUT)PP 積層板
の作製手順を図３に示す．UD-CFPP テープを
長さ 25-30mmに切断し，短冊状のCUTを得る．
この CUT を金型内にランダムに投入する．その
後，上型を閉じて，ホットプレスで UD-CUT PP
積層板（写真３）を得る． 
（４）CFRTP の機械的特性に及ぼす TP 母材の
sGF変性による効果とそのメカニズムの解明 
 上記課題を達成するため，PP に代えて CF と
の接着性が高い TP-EP を用いて一連の実験を
行うこととした．当初計画では，ポリアミド樹脂
（PA）を用いる考えであった．しかし，PA ではサ
イジング処理された CF との接着性が悪い．同じ
CF を用いる観点から PA に代えて，3．（２）節で
用いた TP-EPを用い，TP母材への sGF混入効
果，さらには，効果発現のメカニズムを調べることとした．TS-EP に合わせ，母材 TP に対して sGF の含
有率は 0.3wt%とした． 
 
４．研究成果 
（１）母材樹脂に sGF を微量添加することにより，高強度 C-SMC が
実現できるか，の検証 
①強化材として CF ランダム配向マット A を用いた C-SMC では，
sGF を母材の 0.3wt%添加するだけで C-SMC の特性が顕著に増
す．耐久性についても sGF 添加の顕著な効果が認められた． 
②母材のみに対しては，含有率が～0.6%の間で VE の曲げ強度に
明瞭な sGF 添加効果は認められない．また，モードⅠ破壊じん性
値 GICについても sGF 効果はない．Izod 衝撃値についても sGF 添
加の影響は明瞭でない．ただ，いずれの特性も低下する傾向が認められることもある．しかし，繰り返し引
張り荷重下での疲労に関しては，sGF混入により，VEの耐久性は高まるようだ．すなわち，sGF添加は低

図２ 微細ガラス繊維添加PPペレットの造粒方法

二軸押出成形機
奈良産業振興総合センターより借用

Φ＝0.28，0.69

図１ 微細ガラス繊維添加 PPペレットの造粒方法 

図２ sGF添加 PPを用いた CF強化 PPテープ製造法 

図３ CUTを用いた短 CF ランダム配向積層板作成法 

写真4 CUTによる短CFランダム配向PP積層板写真３ 短 CFランダム配向積層板 



応力下で樹脂中の疲労き裂の進展を抑制する効果があ
る．マイクロドロップレット試験より，VE と CF 間の界面せ
ん断強度に sGF添加は殆ど影響しないことがわかった． 
③B の CF を用いた C-SMC では，期待した結果が得ら
れなかった．CF 繊維長が 3，25mm では母材への sGF
の混入はかえって C-SMC の引張り，曲げなどの機械的
特性を悪くする．Ⅰmm CF 繊維長で曲げ強度に対するｓ
GF効果が認められるが，全般にCFマット Aを用いた場
合とは異なる結果となった．成形方法（C-SMC 中で CF
が湾曲する），CF ヤーン（３K/12K）の形態の違いなど，
幾つか理由が考えられるが，C-SMCへの sGF適用に当
たっての今後の課題である．なお，図４に示すように，い
ずれのCF繊維長のC-SMCも高サイクル疲労寿命は母
材への sGF 添加により延びると認められる．この点，sGF 添加により VE 中の疲労き裂成長が抑制され
るとの結果と対応している． 
（２）母材が熱可塑か，熱硬化であるかの違いにより，CF 高分子系複合材料の機械的特性がどのように
影響されるか，を検証 

 図５は引張り特性に

及ぼす母材の TP/TS

の違いの影響を示す．

図より，引張り特性に

関して，両者の違いは

ほとんど見られない．

同じ性能を示す母材

の CF との界面せん断

強度は TP-EP が TS-

EP に比べてやや高いが，樹脂/繊維間の接着強度の

違いは，必ずしも CF 複合材料の静的特性と強い相

関があるとは言えないことを示している． 

 一方 sGF 添加は，破壊じん性値には母材の違いが

強く影響する．母材が TPであれば，層間ModeⅠはく

離破壊じん性値は TS の場合の２倍以上にもなる．他

方，層間せん断強度では，TP/TS の違いによる影響

は小さくなるが，両者に 20%程度の差がある．Izod 衝

撃値も同様で，母材が TP であることにより，エネルギ

吸収能が増し，TS よりも 20%以上高くなる．図６は

CF/EP 複合材料の機械的特性に関して，母材が TP

であるか，TS であるかによる特性の違いを示したレー

ダチャートである．連続 CF を補強材とする複合材料

では，樹脂/CF 間の界面接着強度が等しい場合，樹

脂のじん性が高く，伸びの大きい TP の方が，破壊じ

ん性値，衝撃値が高いことがわかる．炭素繊維強化

高分子系複合材料では，これらの点に留意し，母材

の TP化，樹脂選択を行うべきことが示唆される． 

（３）sGF改質した熱可塑性樹脂を母材として用いた UD-CFRPPテープ短冊をランダムに配向、積層成

形したスタンパブルシートの開発とその活用 

 sGF を 3%添加した PP の曲げ試験を行ったところ，いずれの繊維径（0.2µm, 0.69µm）であっても曲げ

強度は未添加に比べて sGF 添加により 8，13％低下した．また，GICも同じ傾向を示す．この点 VE と異

図10 C-SMCの繰り返し引張り荷重下における疲労寿命曲線
（CF長さ：Ⅰmm）

図４ C-SMC の繰り返し引張り荷重下での
疲労寿命曲線 

図12 引張強度と同剛性に及ぼす熱可塑/熱硬化の違いの影響図 5 CF複合材料の引張り強度と剛性に及ぼす母材の熱可塑/熱硬化の影響 

図16 CF/EP複合材料の静的特性に及ぼす母材樹
脂の熱可塑/熱硬化の違いの影響

図６ CF/EP複合材料の静的/衝撃特性に及ぼす
母材の熱可塑/熱硬化の影響 

図８ PP/CF間の界面せん断強度に及ぼす
sGF繊維径の影響

Original Modified

49.1%

35.9%

図７ CF/PP間の界面せん断強度に及ぼす
sGF繊維径の影響 

図９ CFPPの曲げ強度に及ぼすsGF繊維
径の影響（３点曲げ試験による）

Original Modified

図８ CFPPの曲げ強度に及ぼすｓGFs 繊
維径の影響（３点曲げ試験による） 



なるが，VE では sGF の含有率は～0.6%であり，その影響

が少なかった可能性がある．sGF は適切な表面処理がな

されていないため，VE との接着性は高くない．そのため，

sGF の含有率が高くなると，PP と同様に母材の性能低下

をきたす恐れがある．しかし，Izod 衝撃値については sGF

添加によりやや高まる効果が認められた．PP/CF 間の界

面せん断強度は sGF 添加により大きく向上する（図７）．こ

れより，CFPP の曲げ強度も高まると期待されたが，図８に

示すように，sGF 添加は特性低下をもたらす恐れがある．

しかし，破断面観察より，sGF を起点として，多くのき裂が

みられ，エネルギ吸収能の高いことが示唆された．そ

こで，CFPP の衝撃吸収能に注目した．図９は Izod

衝撃値と sGF 繊維径の関係をします．sGFA，B とも

衝撃値は高まるが，特に A では 20%の増加した．

CFPP では，衝撃エネルギ吸収能を高めることも強く

求められているので，PP 母材への sGF 添加は有効

である．なお，0.68µm の sGFB でもその含有率を 5%

まで高めると，衝撃値は 17%増す．ただし，PP 成膜が

困難となる．sGF は CFPP の耐衝撃性を高めるのに

極めて有効である．疲労についても，sGFは CFに沿

うき裂の成長を遅らせる効果があり（図略），今後

CFPPの耐久性向上のカギとなり得る． 

破断試験片の側面解析（写真４）から，CFPP の衝撃吸収は主にテープ層間でのせん断破壊による．

sGF添加により，GⅡCは低下するものの層間せん断強度は高まり，破壊直前 sGFが起点となって微細な

き裂が PP 中に生じ，破壊面積が増すからだと考えられる．耐衝撃性を増すためには，層間せん断応力

が大きくなるようにすればよい．そこで平面ではなく，アーチ状にすればその可能性のあることが解析か

らわかった．写真５に CFPP 湾曲試験片の製造方法を示す．図 10 は各種湾曲試験片のエネルギ吸収

能を示す．図より，sGF 未添加 CFPP に比べ，sGF①を 3%添加し，半球アーチにした CFPP の場合，エ

ネルギ吸収能は 30%以上も高まることがわかり，自動車などのバンパーやサイドフレームへの活用の可

能性が示された．  

（４）CFRTPの機械的特性に及ぼす TP母材の sGF変性によ

る効果/影響とそのメカニズムの解明 

 TS-EPを用いたCFRPでは，sGF添

加は，特に耐久性向上に効果があっ

た．しかし TP-EP の場合，sGF を

0.3wt%添加した CFRTP では，いずれ

の分子量の TP-EP についても曲げ強度および疲労試験等の特

性が低下する結果が得られた．破面から未処理ガラス繊維とのは

く離接着性が悪いことがこれらの要因であることが示唆された．一

方，耐衝撃性について Izod衝撃値はいずれの分子量でも sGF添

加による明瞭な効果が認められた．耐衝撃性については PP で期

待できる結果が得られていたことから，平織 CF 強化材であること

も考慮し，鋼球落錘衝撃による損傷後の圧縮強度，CAI にフォー

カスして結果を示す．図 11 から，特に低分子量の TP-EP で効果

が顕著である．これは，sGF により，損傷の範囲が限定されたこと

によるが，これも微細繊維による多数のき裂発生の誘導が寄与し

ている．TPでは，この観点から sGFを活用するのが適切である． 

Original Modified

20%

7.4%

図９ CFPPのIzod衝撃値に及ぼすsGFの添加効果

図10 衝撃吸収エネルギーの向上率の比較
(sGF未変性材の値で無次元化)

図11 落錘衝突後の圧縮強度(CAI)

sGF modified

1mm無添加

1mm0.69μm1mm0.28μm

GF添加

写真５ 衝撃試験後の試験片内部の損傷状態（CTスキャ
ナによる断面観察）

打撃方向観察方向

写真４
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温度：200 degree-C
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写真４ 湾曲試験片の作製方法写真5
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