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研究成果の概要（和文）：繊維に対する樹脂の充填予測が重要な技術課題となっている繊維強化プラスチック（FRP）
では、Darcyの法則に基づき繊維に対する樹脂の浸透性が評価されているが、構成材料の変化に応じて個別に浸透性を
測定する必要がある。本研究では、繊維・樹脂間のぬれ性と、樹脂に対する繊維基材の浸透性の間に存在する相関性を
評価した。微視的な繊維束内への浸透はぬれ性の向上とともに向上し、見かけの浸透性と逆相関性を示した。繊維束周
りと繊維束内の２つのスケールにおける浸透挙動を評価した結果、繊維束単位の微視的領域における浸透性が、従来測
定されている巨視的な繊維織布の浸透性を支配することが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Prediction of a resin impregnation behavior is technically important in fiber 
reinforced plastics (FRP) as a structural material. Permeability, which is a parameter of an easiness of 
impregnation, is evaluated by the Darcy’s Law. Now, the only way to evaluate permeability is empirical 
methods, in which resin is flown into reinforcements. Thus, individual measurement is necessary if a 
material system was changed. In this study, we focused on the correlation between permeability and 
wettability of material system. Microscopic resin impregnation behavior was improved with increasing of 
wettability, and it showed inverse correlation with apparent permeability. Therefore, we evaluated the 
resin impregnation behavior in different scales, which were inside and circumference of fiber bundles. We 
found that the microscopic permeability inside fiber bundle was predominant rather than the macroscopic 
permeability measured with reinforcement fabric.

研究分野：複合材料工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 近年、ガラス繊維や炭素繊維に代表され
る高強度繊維と樹脂とを組み合わせた繊維
強化プラスチック（FRP）は、航空機をはじ
めとする、軽量かつ高剛性、高強度が要求さ
れる構造への積極的な適用が報告されてい
る[1]。中でも、環境負荷を抑制するために高
燃費化の要求が年々厳しくなっている自動
車産業では、車体軽量化に対する切り札とし
て、我が国や欧州をはじめとする各国が自動
車用 FRP 構造材料の研究開発を進めている
[2-4]。研究代表者は、2011〜2014 年度経済
産業省 戦略的基盤技術高度化支援事業「車
両用部材の多品種中小ロット生産に対応し
た連続炭素繊維強化熱可塑性樹脂シートの
開発」に研究分担者として参加した。同事業
では、熱可塑性樹脂を含浸させた連続炭素繊
維を積層し、プレス機により後加工が可能な
スタンパブルシートの作製を目標としてい
る。中でも、繊維に対する熱可塑性樹脂の充
填（＝含浸）は連続繊維であるが故に最も大
きな技術的課題である。さらに、2013〜2022
年度（予定）には、研究代表者の所属機関が、
文部科学省 地域資源等を活用した産学連
携による国際科学イノベーション拠点整備
事業（COI STREAM）に採択され、次世代
インフラシステム等に、炭素繊維複合材料を
始めとする革新材料を社会実装することを
目標に、連続成形・製造技術等の革新技術開
発が強力に推進されている。このように、同
事業においても、連続繊維への樹脂含浸は大
きな研究課題としてクローズアップされて
いる。 
 
(2) これらの事業で共通の検討課題である繊
維への樹脂含浸は、樹脂に対する繊維および
繊維織布（＝基材）の通しやすさ（＝浸透性）
により定量的に評価される。樹脂に対する繊
維基材の浸透性は、Darcyの法則に基づき評
価される材料パラメーターであり、体積流速、
樹脂が流動可能な空隙の断面積、流体の粘度、
圧力勾配により定義される。定量的に求めた
浸透性を用いることにより、成形時の繊維基
材に対する樹脂含浸過程を数値シミュレー
ションにより予測することが可能となる。従
って、成形対象が複雑化、大型化する傾向に
ある中で、浸透性は重要な材料設計パラメー
ターとなっている。特に、ヨーロッパにおい
て大学および研究機関、繊維材料メーカーが
中心となり、種々の繊維基材と樹脂に関する
浸透性のラウンドロビン試験を行い、膨大な
測定結果のデータベースを構築する取り組
みが行われている[5]。 
 
(3) 一方、元来は土木工学分野において液体
と被浸透物の土砂との浸透性を対象に実験
的に導かれた Darcy則では、複合材料分野で
用いられる繊維基材の織り形態や繊維／樹
脂間の界面特性が材料パラメーターとして
考慮されない。従って、わずかな織り形態や

表面処理の相違により、大きく異なる値を取
り、先に述べたヨーロッパにおける浸透性の
ラウンドロビン試験のように、個々の材料に
ついて実験的に確認せざるを得ないのが現
状である。従って、FRPの成形に関する浸透
性は、実験的、統計的な調査が中心であり、
理論的、体系的な議論が不十分であると言え
る。 
 
(4) この課題に対し、研究代表者は繊維基材
と樹脂との馴染みやすさであるぬれ性に着
目し、簡易な確認試験を行った。はじめに、
同じ繊維を用いた繊維基材の表面処理を変
化させ、繊維基材上に樹脂滴を作り、液滴と
繊維基材との角度である接触角を測定し、樹
脂とのぬれ性を表面エネルギーとして求め
た。次に、真空補助含浸法（VARTM法）を
応用し、繊維基材を封入した透明なプラスチ
ック製の型内部を真空とし、そこに樹脂を流
すことにより、繊維基材中を流れる樹脂の流
動速度から浸透性を実験的に評価した。ぬれ
性の異なる繊維基材を用いて、樹脂の浸透試
験を行った結果、ぬれ性と浸透性との間に相
関性が認められた。従って、ぬれ性は浸透性
を評価する上で考慮すべき重要なパラメー
ターの一つであると研究代表者は考えた。 
 
２．研究の目的 
(1) 繊維・樹脂間のぬれ性と、樹脂に対する
繊維基材の浸透性の間に存在する数理的相
関性を求め、ぬれ性を考慮した新たな浸透性
評価理論を構築する。 
 
(2) 構築した新たな浸透性評価理論を、別の
材料系を用いて実験的に検証する。 
 
３．研究の方法 
(1) 繊維基材に対する表面処理法を検討し
た。繊維基材には、一方向に引き揃えられた
ガラス繊維束、および平織ガラス繊維織布等
を使用した。市販の構造用ガラス繊維基材は、
あらかじめシランカップリング処理等の表
面処理が施されているものが多い。そのため、
表面処理状態の基準化を意図し、繊維基材に
対する表面処理法は、(A)ぬれ性が最も良い
もの，(C)最も悪いものおよび(B)その中間の
3水準とした。すなわち、(A)アセトン等の有
機溶媒による表面処理除去を行なったもの、
(B) (A)に対しシリコン系離型剤等による樹
脂とのぬれ性低下処理を行ったもの、(C) (A)
に対しシランカップリング剤による樹脂と
のぬれ性向上処理を行ったもの、である。樹
脂には、大型 FRP 構造の成形に用いられるエ
ポキシアクリレート樹脂、および同樹脂と同
程度の粘度を有する鉱物油およびグリセリ
ン溶液等を用いた。鉱物油およびグリセリン
溶液は浸透中に化学的な粘度変化が少なく、
浸透試験に適していると考えた。また、これ
らの樹脂粘度を粘度計により測定した。 
 



(2) (1)で選択した材料系を用いて、繊維一
本および織物等の繊維基材と樹脂とのぬれ
性を接触角測定により実験的に評価した。前
者では、繊維基材表面に樹脂滴を直接形成す
る液滴法を、後者は一端を沈めた繊維基材に
生じる力の釣り合いから接触角を求める
Wilhelmy 法を用いた。ぬれ性を定量的に示す
パラメーターとして、Young-Dupré式により
導かれる固/液界面での付着エネルギーWa を
仮定した。付着エネルギーに加えて、繊維束
における毛管圧力を求め、浸透性に関連性の
高いパラメーターとして評価した。 
 
(3) (1)で選択した材料系を用いて、浸透性
評価試験を行なった。浸透性評価試験は、(1)
で表面処理を施した繊維基材を、研究代表者
が保有するアクリル製の型に充填して密閉
した。型には樹脂の注入口と排出口が設けら
れており、排出口を真空ポンプに接続し、型
内部を真空にすることにより、樹脂注入口に
接続した樹脂ポットから大気圧により樹脂
が型内部に流入する。樹脂の浸透過程をビデ
オカメラ等により撮影し、経過時間に対する
樹脂の浸透距離を測定した。(2)で評価した
繊維基材と樹脂のぬれ性と、実験的に求めた
従来理論に基づく浸透性の間に存在する、物
理的な相関性を実験的に求めた。 
 
(4) (3)で得られた繊維束周りに樹脂が浸透
する際の巨視的な見かけの樹脂浸透と，毛管
現象により繊維束内に樹脂が浸透する際の
微視的な浸透挙動の相関性を検討するため，
樹脂圧力を制御することにより，微視的浸透
が支配的な条件と巨視的浸透が支配的な条
件をつくり，両者の樹脂浸透挙動を比較した． 
 
４．研究成果 
(1) 繊維／樹脂間のぬれ性を変化させるた
めに，(A)シランカップリング剤で処理され
たガラスクロス、(B)シランカップリング剤
をアセトンで除去したガラスクロス、 
(C)(B)を離型処理したガラスクロスの3種類
を作製した。それぞれの材料のぬれ性を、接
触角･表面張力測定装置(FTA1000) を用いて
測定した結果を図１に示す。また、接触角を
元に、それぞれの材料の付着エネルギを求め
た結果を図２に示す。 
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図１ 界面処理を施したガラスクロスの接

触角測定結果 
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図２ 界面処理を施したガラスクロスの付

着エネルギ 
 
ここで、BASE、CAF、RA はそれぞれ上記の(A)、
(B)、(C)に相当する。この結果より、ガラス
クロスに施した界面処理により、当初想定し
たぬれ性の変化を与えることができたこと
がわかる。 
 
(2) (1)で作製したガラスクロスを用いて、
樹脂浸透性を実験的に評価した。浸透性評価
試験では、長さ 500mm×幅 300mm×厚さ 5mm
のキャビティを有するアクリル製型に、目付
量 203g/m2のガラスクロスを 20 枚充填し、真
空ポンプにより型内部を真空にした状態で、
グリセリンを浸透させ、Darcy 則を用いて浸
透性を測定した。ぬれ性を変化させたガラス
クロスを用いて測定した浸透性の実測値を
図２に示す。 
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図３ ぬれ性の変化による浸透性への影響 
 
図より、評価に用いた材料の中で最も付着エ
ネルギの高いガラスクロスである(A)(BASE)
の浸透性が最も低く、最も付着エネルギの低
い(C)(RA)の浸透性が最も高いことがわかる． 
 
(3) (2)で評価した浸透性と(1)で測定した付
着エネルギの相関性評価を行なった結果を
図４に示す。なお、これらの結果には、研究
代表者が過去に行なった、エンジンオイルに
よる同様の評価の結果が含まれている。 
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図４ 浸透性とガラスクロスの付着エネル

ギの相関性 
 
この結果より、付着エネルギの増加に伴い、
浸透性が低下する傾向が見られた。しかし、
この傾向は一般的なぬれ現象とは反すると
考えられる。そこで、ガラスクロス内部の樹
脂充填を確認するために、浸透性評価に用い
たそれぞれのガラスクロスにビニルエステ
ル樹脂を含浸させ、固化させたものの断面観
察を行なった。観察結果を図５に示す。 
 

 

図５ 樹脂充填後のガラスクロスの断面観
察結果 

 
図より、明らかに付着エネルギの小さい
(C)(RA)ではガラスクロスに樹脂が含浸して
いない。この結果から、繊維基材レベルの見
かけの樹脂浸透と、繊維束レベルでの毛管現
象による微視的な樹脂浸透は互いに相関性
を有するものの、異なる現象としてあつかう
必要があると考えられる。 
  
(4) 繊維束周りに樹脂が浸透する際の巨視
的な見かけの樹脂浸透と，毛管現象により繊
維束内に樹脂が浸透する際の微視的な浸透
挙動の相関性を検討するため，樹脂圧力を制
御することにより，微視的浸透が支配的な条
件と巨視的浸透が支配的な条件をつくり，両
者の樹脂浸透挙動を比較した．評価に用いた
試料および装置を図６に示す。 
 

 

 
図６ 繊維束内外の浸透性評価装置 
 
真空ポンプに接続されたガラス管内にガラ
ス繊維を充填し、真空レギュレータを用いて
ガラス管内に浸透させるグリセリンの圧力
を調整した。樹脂圧力は 2,5,10[kPa]に設定
した。グリセリンを赤色インキにより着色し、
ガラス繊維束の内部およびガラス管とガラ
ス繊維束の間隙に浸透するグリセリンの浸
透距離をそれぞれ目視により測定した。測定
結果を図７に示す。 
 

 
図７ 樹脂圧力を変化させた際の繊維束内
外における樹脂浸透速度 

 
樹脂圧力により巨視的な浸透が支配的な条
件下では、繊維束周りの浸透速度が繊維束内
の浸透速度を上回り、その関係は測定に用い
た 10kPa までの圧力範囲で変化がなかった。
以上の結果より、繊維束単位の微視的領域に
おける浸透性が、従来測定されている巨視的
な繊維織布の浸透性を支配することが明ら
かとなった。 
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