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第 1章 緒 論 
  

1.1 ポリカーボネートについて 

ポリカーボネート（Polycarbonate以下，PC）は，1953年に Bayer社の Schnell

らによって発明された [1]，図 1.1 に示すような炭酸エステル（-OCOO-R-）

の繰返し構造を持つ樹脂の総称である．工業的にはビスフェノール Aを原料

として，1959～61年にかけて当時の旧西ドイツ Bayer社，米国 General Electric

社，Mobay社および日本の帝人化成，出光石油化学，江戸川化学工業が相次

いで生産を開始し [2]，現在では世界で年産 400 万トンを超える主要な樹脂

材料の一つとなっている． 

PCは加熱と冷却により溶融・固化が繰返し可能な熱可塑性樹脂であり，耐

熱性が 393K 以上であることからエンジニアリングプラスチックに分類され 

[3]，次に示す特徴を持つ [4]． 

1． 耐衝撃性：樹脂材料中で最高の衝撃値を持つ． 

2． 透明性・耐候性：樹脂材料中では数少ない優れた透明性を持ち，

長期の屋外使用が可能である． 

3． 電気特性：幅広い使用温度範囲で変化がなく絶縁材料として優れ

た特性を示す． 

4． 寸法安定性：優れたクリープ特性を持ち，吸湿・温度・時間によ

る寸法の変化はほとんどない． 

5． 耐燃性：優れた耐燃性を持ち，UL規格を取得している． 

これらの特徴を活かしたバランスの良い材料として，PCは電気電子分野や
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OA 分野のみならず，光学分野や自動車分野など様々な用途で使用されてい

る． 

しかし，PCを使用する上での実用上の問題点もある．一つは強度・弾性率

の絶対値が低く，強度部品への適用が難しいという点である．図 1.2 に引張

強度と弾性率について代表的な金属材料との比較を示すように，PCは引張強

度で 1～2桁，弾性率では 2～3桁程度も低い値となる．もう一つは粘弾性を

示す材料であるため，使用環境の温度や付与される荷重の速度によりその特

性が大きく変化することである．PCは樹脂材料中で最高の衝撃値を持つ材料

ではあるが，Izod試験などの衝撃試験では低温ぜい性を有することが報告さ

れている [5] [6]． 

このような実用上の問題を解決するため，PCについて様々な材料改良が為

されており，その中の一つが複合材料化である．複合材料とは，素材をへだ

てる明瞭な界面を有する，少なくとも２つの化学的に異なった物質を組み合

わせて成形することによって，素材単独ではもつことのできない性質を発揮

しえるようにした材料のことである [7]．その構成は，ある材料を特殊な微

小形にして他の材料中に分散させた形をとり，前者を分散相，後者をマトリ

クス相と呼ぶ．次節以降ではこの材料改良について述べる． 
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Fig. 1.1 The chemical structure of PC. 
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Fig. 1.2 Tensile strength and Young’s modulus of typical materials. 
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1.2 ガラス繊維の複合化による強度・弾性率の改良 

強度部品への適用に対して強度・弾性率の絶対値が低いという問題点は多

くの樹脂材料が抱える問題でもある．この問題点を解決するための一般的な

手法として，ガラス繊維（Glass Fiber，以下 GF）との複合化が行われている．

その歴史は，1942年アメリカで航空機向けガソリンタンクの素材として開発

されたガラス繊維強化プラスチック(GFRP：Glass Fiber Reinforced Plastics)に

始まる [8]．その後，世界的に樹脂材料の開発と，強化材となる繊維の開発

が行われ，軽量・高強度の FRPが実用化され，あらゆる分野でなくてはなら

ない材料となっている [9] [10] [11] 

FRPの開発は繊維による複合効果について，マイクロメカニクスの解明と

共に進められている．FRPに期待される高強度・高弾性という物性を発揮す

るためには，マトリクス樹脂から界面を介し繊維へ力が伝達されなければな

らない．特に，PCのような熱可塑性樹脂をマトリクスとした不連続繊維強化

複合材料では，繊維がその機能を発揮するためにある長さが必要となり，十

分な力が作用するために必要な長さを臨界繊維長 lcという．繊維中の引張応

力と界面せん断応力の繊維に沿った変化は Cox [12]によって解析され，また，

Kellyら [13]によって FRP の強度を表す複合則に繊維の形態要因である lcと

界面の接着要因である τiを盛り込むことが次式のように提唱された． 

 fm
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ここで，σf，σm：繊維とマトリクスの強度，Vf：繊維の体積含有率，K：繊

維の配向度，l：繊維の長さ，lc：臨界繊維長である． 

また，繊維がマトリクスに対して補強効果を発揮するには,マトリクスとの

界面において破壊を起こさないための十分な強度を発揮しなくてはならな

い．そこで化学的処理が必要となり,ガラスと類似構造を持つシラン剤が樹脂

とのカップリング剤として注目された．繊維へのシラン剤処理時には，水溶

液中で形成されたシラノール基(Si-OH)が他のシラン剤やガラス繊維上のシ

ラノール基と反応し，シロキサン結合(Si-O-Si)を形成することで界面強度が

向上すると考えられている [14]． 

PCにおいても同様の開発が行われ，1960年代後半よりガラス繊維強化 PC

（Glass Fiber Reinforced Polycarbonate ，以下 GFPC）として実用化されてい

る．また，GF の処理剤についても種々の検討が行われ，アミノシランを主

としたシランカップリング剤が用いられている [15]．近年の研究では，GF

を PC へ溶融混練によって複合化する際に，界面改質材としてシラン剤 [16]

やエポキシ樹脂(Epoxy，以下 EP) [17]を後添加することで，より高い界面強

度を付与する試みが行われている．  

このように，GF 複合化によってより高い強度・弾性率を得るためには，

改質剤により界面強度を向上させることが必要であり，その改質の結果，破

壊過程がどのように変化するのかを解明することが重要となる． 
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1.3 軟質成分の複合化による耐衝撃性の改良 

耐衝撃性の改良においては，ガラス転移温度 Tg が低く軟質なゴム成分を

複合材料化して多相構造を形成させるポリマーアロイ手法 [18]が多く用い

られている．ポリマーアロイによる耐衝撃性改良の原理は，衝撃的な外力が

負荷された際に，マトリクスとなる樹脂相と分散したゴム相の界面において

クレイズと呼ばれる微細な破壊を発生させ，マトリクス相内全域へ成長させ

ることでエネルギー吸収を促進させることにある [19]．そのためにはゴム相

が均一でミクロな分散状態に安定化させること [20]とマトリックス／ゴム

界面での相互作用 [21]が必要となる． 

PCに対しては 1960年代前半からアクリロニトリルブタジエンスチレン共

重合体（Acrylonitrile Butadiene Styrene，以下 ABS）を用いたポリマーアロイ

の実用化がなされている [22]．ABSは PCに対して分散性が良く，ABS内の

AS 成分が PC と相互作用を発揮する [23]ため耐衝撃性の改良効果 [24] [25]

が発現される．また，この効果以外にも耐薬品性や成型加工性が向上する 

[26]ことが知られている．しかし，そのメリットの一方で，PCの特徴である

透明性が失なわれたり，耐熱性の指標である荷重たわみ温度が低下する [27]

ことも確認されている． 

近年では，ポリマーアロイとは異なる複合化手法として，共重合化による

耐衝撃性の向上が行われている．共重合とは 2種類以上のモノマーを用いて

重合を行うことにより，樹脂材料の主骨格中や側鎖に異なる構造を持つ成分

を組み込む手法であり，樹脂材料自身の高性能化手法として実用化が広がっ
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ている．この共重合法を PCに適用し，シリコーン化合物の一種であり図 1.3

に示すシロキサン結合(Si-O-Si)を持つ軟質なコモノマー成分であるポリジメ

チルシロキサン（Polydimethylsiloxane，以下 PDMS）を共重合した PDMS-PC

は，PCの持つ透明性や耐熱性などの特性を大きく損なうことなく，低温域で

の Izod衝撃強度を維持した材料となっていることが見出され [28] [29]，工業

生産が開始されている． 

また，このようにして得られた材料の耐衝撃性について粘弾性特性を踏ま

えて評価する試験法の研究も行われている．従来用いられてきた材料の衝撃

強度試験法としては，Izod試験や Charpy試験などの振り子式試験が一般的で

あるが，試験速度を任意に設定することができないため，強度の速度依存性

が高い樹脂材料では実用製品の衝撃特性と必ずしも相関が良くないことが

指摘されている．そこで近年では新たな試験法として，試験速度を空気圧や

油圧で制御することによって，様々な速度域における試験が可能な高速引張

法が提案されている [30]． 

  



13 
 

  

O Si
n

CH3

CH3

Fig. 1.3 The chemical structure of PDMS. 



14 
 

1.4本論文の目的と構成 

本論文では，PCを使用する上での実用上の問題点である強度・弾性率の絶

対値の低さ，および低温域における衝撃特性の低下を改良するために，近年

開発が行われている材料に対して，その特性を詳細に検証すると共に強化機

構を解明することを目的とした． 

強度・弾性率を改良した材料として，マトリクスとなる PC と類似構造で

あるビスフェノール A を主骨格に持つ EP を界面改質材として添加した GF

強化 PC を選定した．また，衝撃特性を改良した材料としては，シリコーン

化合物の一種でありシロキサン結合を持つ軟質なコモノマー成分である

PDMSを共重合した PDMS-PCを選定した． 

本論文ではまず第 1章で緒論を述べ，第 2章では GFPCにおける樹脂/繊維

界面および繊維端の微視的な損傷に着目し，EPを界面改質材として添加する

ことによる樹脂/繊維界面の強度変化が破壊過程に及ぼす影響について検討

した． 

第 3章では，油圧によって試験速度を制御することで任意速度での衝撃試

験が可能な高速引張試験法を用いることで，PDMS を共重合することによる

衝撃特性の試験温度と速度に対する変化を詳細に検証した． 

第 4章では，有限要素法を用いて高速引張試験時のひずみ速度集中解析を

行うとともに，その結果を用いて第 3 章で得られた衝撃特性に対して時間-

温度換算則を適用することで成形品の強度設計に活用可能な粘弾性を考慮

したぜい性破壊指標を得ることを試みた． 
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第 5章では静的強度である引張強度・弾性率と動的強度である衝撃強度と

疲労強度を両立した材料として期待される，PDMS-PC をマトリクスとした

GF複合材料について，その強度特性と破壊過程を詳細に検証した． 

最後の第 6章では結論として，本研究論文全体のまとめを述べる. 
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第 2章 PC／GF界面の最適化による静的，および

疲労強度の向上 
  

2.1 緒言 

 ガラス繊維強化ポリカーボネート（以下，GFPC）に代表される短繊維強

化熱可塑性プラスチック材料は，その比強度，比剛性の高さと容易な加工性

から，自動車や OA，家電など，様々な分野における部材として広く活用さ

れている．これら短繊維強化複合材料はマトリクス・界面・繊維の 3相構造

を持った材料であり，外力が付与された際には，マトリクスから界面を通じ

て繊維に荷重が伝えられ，繊維がその荷重を負担する．このため，破壊に至

る因子としては， 

a.マトリクスが外力に耐え切れなくなり損傷が生じる 

b.繊維がマトリクスからの荷重負担に耐え切れなくなり損傷が生じる 

c.界面に剥離強度以上の負荷がかかり損傷が生じる 

という 3つが挙げられる． 

しかし，繊維強化複合材料では，これらの損傷が負荷条件やひずみ速度な

どによって変化し [31]，非常に複雑な様相を示すため破壊過程の明確なメカ

ニズムについては未だ不明な点が多いのが現状である．マトリクスや繊維か

ら破壊が生じる場合は，その複合系での限界強度に達していると考えられる

が，c.の様に界面から破壊が生じる場合，樹脂/繊維界面の改質によって強度

向上の余地が残されていると考えることができる．界面改質の方法としては，

ガラス繊維を製造する際に，カップリング材やフィルムフォーマーを GF 表
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面へ塗布する，または，GF をマトリクス樹脂へ溶融混練によって複合化す

る際に界面改質材を後添加する手法があり，その結果，力学的特性が変化す

ることが知られている [16] [32] [33] [34] [35]．しかし，その改質の結果，破

壊過程がどのように変化するのかを詳細に検討した研究は少ない [36] [37]． 

本章では，GFPCにおける樹脂/繊維界面および繊維端の微視的な損傷に着

目し，損傷の起点となる最弱部の明確化，および破壊過程のメカニズム解明

を試みた．また，樹脂/繊維界面の改質による界面強度の変化が破壊過程に及

ぼす影響についても検討した． 
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2.2 実験方法 

供試材には，マトリクス樹脂としてポリカーボネート（以下 PC），強化繊

維にはガラス短繊維（Eガラス，アミノシラン処理，直径 13μm，以下 GF）

を用い，溶融混練によって GF を 30wt%複合化した GFPC を作製し，図 2.1

に示す JIS1号ダンベル試験片へ射出成形によって加工した．また，界面強度

の変化が損傷の起点に及ぼす影響を検討するため，GFPC 系で界面強度の向

上効果が知られているエポキシ樹脂（以下 EP） [17]を界面改質材とし，未

添加の系（以下 GFPC），および 2wt%添加した系（以下 GFPC-EP）の 2種を

作製した．図 2.2 に，研磨によって作製した GFPC，GFPC-EP の断面を光学

顕微鏡（Nikon製 EPIPHTO 200）により観察を行なった結果を示す．GFPC，

GFPC-EP 共に，マトリクスとなる PC 内に丸い断面形状を有する GF が分散

していることが分かる．また，GFPC-EP へ改質材として添加した EP はドメ

イン構造を取ることなく PC中へ分散していることが確認される． 

得られた試験片を，室温大気中にて，万能試験機（島津製作所製 

AUTOGRAPH AG-10TC）を用いた引張速度 2mm/minの変位制御引張試験，

および電気油圧サーボ式疲労試験機（島津製作所製 EHF-EB100KN-20L）を

用いた応力比 R=0の正弦波荷重，周波数 5Hzの荷重制御疲労試験に供した．

試験後の破壊状態は，四酸化オスミウムを蒸着後に走査型電子顕微鏡

（KEYENCE 製 VE-7800，以下 SEM）を用いて観察した．なお，疲労試験

中の剛性低下挙動を比較するため，試験片平行部にクリップゲージを取り付

け，最大応力 σmax=40，50，60，70MPa（応力振幅 σa＝20，25，30，35MPa）
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の 4水準にてオシロスコープを使用した応力-ひずみ計測を行い，繰返しに伴

う剛性変化を測定した．疲労試験後の破壊状態はマイクロスコープ（HiROX

製  KH-7700），および四酸化オスミウムを蒸着後に走査型電子顕微鏡

（KEYENCE製 VE-7800，以下 SEM）を用いて観察した． 

また，材料内部の損傷状態を観察するため，GF 含有量を 0.1wt%として，

同様の試験片（以下 GFPC0.1wt%材，GFPC-EP0.1wt%材）を作製し，引張試

験，および疲労試験に供した．なお，GFPC-EP0.1wt%材はマトリクスに使用

している PC を用いて，GFPC-EP を所定の GF 量となるように希釈している

ため，EP量は 0.01wt%となっている．両試験において，所定のひずみ量，も

しくは繰返し数で試験を中断し，内部損傷の観察を行なった．観察には，図

2.3 に示すように，透過照明を用いることで試験片内部の損傷を黒い影とし

て可視化させ，損傷の発生・進展過程を実体顕微鏡（Nikon製 SMZ1500）に

より観察した．また，EP添加による GF界面状態の変化を分析するため，溶

融混練後のペレット 2gをクロロホルム 200mlへ溶解させ，5hrのソックスレ

ー抽出により GF を分離抽出し，X 線光電子分光 (X-ray Photoelectron 

Spectroscopy，以下 XPS，ULVAC-PHI製 Quantum2000)による表面分析を行っ

た． 
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Gate 
Unit:mm 

Fig. 2.1 Shape of specimen. 

Table 2.1 Material composition and Mechanical properties. 

material 
PC 

content 
wt% 

GF 
content 

wt% 

EP 
content 

wt% 

Stress at 
break 

σ
b
 MPa 

Stiffness 
E GPa 

Strain 
at break 

ε
b
 % 

PC 100 0 0 73 2.3 111 
GFPC 70 30 0 129 7.3 2.6 
GFPC-EP  68 30 2 144 7.6 2.8 
GFPC0.1wt%  99.9 0.1 0 62 2.4 66.2 
GFPC-EP0.1wt% 99.9 0.1 0.01 62 2.4 72.3 
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Fig. 2.2 Appearance of cross section of specimens. 

(a) GFPC 

(b) GFPC-EP 



22 
 

  

microscope

specimen

light

σ

σ

microscope

specimen

light

σ

σ

Fig. 2.3 Observation method of damage process. 
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2.3 引張破壊過程 

2.3.1 引張特性 

各材における材料組成と引張試験結果を表 2.1に，また，GFPC，GFPC-EP

での応力－ひずみ線図を図 2.4 に示す．基準となる GFPC の応力－ひずみ曲

線は，変位の増加に伴って 40MPa程度までは線形性を示すが，その後は徐々

に傾きが低下し，130MPa 程度で破断に至る．それに対し，樹脂/繊維界面を

改質した GFPC-EPでは，初期の弾性率に大きな変化は認められないものの，

応力－ひずみ曲線の線形性は 80MPa程度まで維持されており，弾性限度が大

幅に向上していることが分かる．また，破断応力 σbは 145MPa程度に達して

おり，GFPCと比較すると，樹脂/繊維界面を改質することで，σbは 1割程度

の向上効果を発揮している． 

引張試験後の破面観察を行なった結果を図 2.5 に示す．GFPC では，破面

の全域に引き抜けを起こして，マトリクスである PC 面から露出した GF が

多く認められる．露出した GF の根元には PC との間に空間が形成されてお

り，樹脂/繊維界面が剥離していることを示している．それに対し，GFPC-EP

では引き抜けを起こした GF は確認することができず，破断した繊維が多く

認められた．また，その界面には剥離がほぼ認められず，GFPC とは全く異

なった破面を形成することが明らかとなった． 
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Fig. 2.4 Stress-Strain curves of GFPC and GFPC-EP 

0

20

40

60

80

100

120

140

160

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3

St
re

ss


M
Pa

Strain e %

GFPC

GFPC-EP

Arrow mark : elastic limit



25 
 

  

 

 

 

Fig. 2.5 SEM micrographs of fracture surfaces of tensile test. 

(b) GFPC-EP 

(a) GFPC 
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2.3.2 モデル材を用いた引張損傷過程の観察 

前節に示した強度向上効果を破壊過程から明確にするために，

GFPC0.1wt%材，GFPC-EP0.1wt%材における引張試験時の繊維周辺の損傷観

察を行なった結果を図 2.6，2.7 に示す．GFPC0.1wt%材では，5%のひずみ付

与までは GF周辺に損傷は発生しておらず，6%に達した時点で繊維端部に黒

い影が認められ，剥離が発生したことを示している．その後のひずみ増加に

伴って繊維界面沿いに剥離が進展していき，最終的には剥離長さが数 100μm

まで達している．GFPC の破面では．これらの剥離した GF が破断の際に引

き抜けとして破面に露出したものと考えられる．なお，ひずみ 8%の観察像

では繊維が破断しているように見えるが，重なった 2本の繊維の端部剥離で

ある． 

一方 GFPC-EP0.1wt%材では，7%のひずみ付与までは GF周辺に損傷が発生

することはなく，8%のひずみに達した時点でようやく GFPC0.1wt%材同様の

繊維端部の剥離が発生する．その後，マトリクスのひずみ増加により損傷は

わずかに空孔として拡大するものの，繊維界面に沿った剥離が進展すること

なく，繊維の強度を最大限に引き出して破断に至っていることが確認された．

この結果より，GFPC-EP における弾性限度の大幅な増加は，樹脂/繊維界面

の改質効果によって剥離が抑制され，より高い応力域まで GF への荷重伝達

が可能になったためと考えられる． 
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Fig. 2.6 The damage process of tensile test of GFPC. 

(f) e =9% (g) e =10% (h) after 
break 

Fig. 2.7 The damage process of tensile test of GFPC-EP. 

(c) e =6% (a) e =0% (b) e =5% (d) e =7% (e) e =8% 
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2.4 疲労破壊過程 

2.4.1 疲労特性 

 GFPC，GFPC-EP における疲労試験を行なった結果の応力－破断繰返し数

線図を図 2.8に示す．GFPCと比較し，樹脂/繊維界面を改質した GFPC-EPで

は，曲線が高寿命側へシフトしており，疲労特性についても界面改質による

向上効果が発現することが分かる．特に，応力振幅の増加に伴ってその効果

が大きくなり，σmax=80MPa では，破断繰返し数 Nfが 1 桁増加している．図

2.9に各材の高応力（σmax＝70MPa)における疲労試験後の試験片について，マ

イクロスープによるマクロ観察を実施した結果を示す．図より GFPCは比較

的平坦な破面となっており，試験片左側面よりき裂が発生・進展しているこ

とが分かる．これに対し，GFPC-EPでは，GFPCと比較して凹凸の激しい破

面となっていることがわかる．次に，試験片表面付近の破面について，SEM

による詳細な観察を実施した結果を図 2.10に示す．GFPCの破面には，引張

試験後の破面と同様に，引き抜けを起こした繊維が多く認められ，露出した

繊維の界面には剥離が形成されていることが確認できる．樹脂/繊維界面を改

質した GFPC-EPでは，き裂面とほぼ同一の面に GF端面がみられ，この部分

がき裂の発生源と考えられる．また，破面には多数の段差を確認することが

できる．このことから，GFPC では単一の主き裂により破面を形成している

のに対し，GFPC-EPでは GFの端部から発生した分布き裂が連結することで

破面を形成していると推定される．これは，改質材として添加した EP が樹

脂/繊維界面の強度を向上させることで，GF の引き抜けを抑制したことが関
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係していると考えられる． 

また，GFPCと GFPC-EPでは応力振幅が低くなるにつれて寿命差は小さく

なっている．これは，負荷される応力振幅が低下することで，GFPCでも GF

の引き抜けが生じにくくなり GFPC-EP と同様の損傷機構になるためと考え

られる．このことは，低応力（σmax＝40MPa）の GFPC 破面を観察した結果

を図 2.11に示すように，多数の段差からなる図 2.9（b）と同様の破面様相と

なっていることから裏づけられる．これらのことから本供試材の疲労損傷の

進展には主き裂の進展によって GF が引き抜ける場合（GFPC の高応力）と

GF/樹脂界面の剥離が生じがたく繊維端から発生した多数の分布き裂が進

展・連結する場合（GFPCの高応力以外）があると考えられる． 
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Fig. 2.8 S-N curves of fatigue test at stress rate R=0 and frequency f=5Hz. 
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：crack origin 

(b) GFPC-EP 

(a) GFPC 

Fig. 2.9 Microscope micrographs of fracture surfaces of fatigue test. (σmax = 70MPa). 



32 
 

(b) GFPC-EP 

(a) GFPC 

Fig. 2.10 SEM micrographs of fracture surfaces of fatigue test.(σmax=70MPa). 

crack origin 
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Fig. 2.11 SEM micrographs of GFPC fracture surfaces of fatigue 
test.(σmax=40MPa). 
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2.4.2 モデル材を用いた疲労損傷過程の観察 

疲労損傷過程を明確にするため，引張試験と同様に GF 含有量の少ない

GFPC0.1wt%材，GFPC-EP0.1wt%材を用い，応力振幅 σa=10MPaの疲労負荷を

与えた際の繊維周辺の損傷過程観察を行なった．その結果を図 2.12 に示す．

GFPC0.1wt%材では，疲労負荷のごく初期段階である n/Nf=0.02の段階で損傷

が発生しており，繊維端部の剥離を起点としていることが確認された．その

後は負荷の繰り返しに伴って剥離が進展し，最終的には 100μm以上の長さに

達している．このことから，繊維の補強効果は負荷の繰返しに伴って徐々に

低下していき，最終的に引き抜けを起こして破断に至ると考えられる． 

GFPC-EP0.1wt%材では，n/Nf =0.02のごく初期段階で，GFPC0.1wt%材同様

に繊維端部を起点とした剥離が発生していることが確認されるものの，n/Nf 

=0.8の時点でも繊維界面に沿った剥離の進展は認められなかった．また，破

断後にも界面剥離を確認することはできず，GF 自体の破断も認められなか

った．これは，本試験時の負荷が低く，GF が破断するほどの応力ではなか

ったためと推定される．この結果から，GF による補強効果は破断時まで維

持されているが，端部もしくは破断した GF から分布き裂が発生・連結する

ことで破断に至っていると考えられる． 

これらの結果から，疲労負荷による損傷過程も，引張損傷過程と同様に，

繊維端面を起点とした剥離の発生と，それに続く繊維界面への剥離進展によ

る補強効果の低下であることが明らかとなった． 
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Fig. 2.12 The damage process of fatigue test of GFPC and GFPC-EP. 

Load axis 100μm 

Debonding 

n/Nf = 0.0 

n/Nf = 0.8 

n/Nf = 0.02 

n/Nf = 0.5 

Debonding 

Debonding 

Debonding 

n/Nf = 0.0 

n/Nf = 0.5 

n/Nf = 0.02 

n/Nf = 0.8 

(a) GFPC (b) GFPC-EP 
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2.4.3 実用材を用いた疲労損傷過程の検証 

前節までの結果から，破断繰返し数の違いは，界面強度変化による樹脂/

繊維界面で起こる剥離損傷の進行と分布き裂の発生・連結挙動に起因してい

ると考えられる．樹脂/繊維界面に剥離損傷が生じる場合は実質的に荷重を負

担する GFの長さが減少し，また，GF端部から分布き裂が生じる場合は実質

的に荷重を負担するマトリクスの断面積が減少するため，材料全体としては

剛性が低下すると推定される．そこで疲労試験中の剛性低下挙動をクリップ

ゲージにより測定し，剛性保持率と破断繰返し数比の関係を整理した結果を

図 2.13に示す．なお，剛性保持率は破断寿命の 5%時の剛性を K0として計算

している．GFPC-EPおよび GFPCの低応力では，引き抜けが起こりにくいた

め，分布き裂の進展のみで剛性はほとんど低下していない．一方，破面上で

顕著な引き抜けが認められるような GFPCの高応力域では，剛性は徐々に減

少しており，繰返しに伴う剥離の進展と対応するものと考えられる． 



37 
 

  

 

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

St
iff

ne
ss

 ra
tio

 K
/K

0

Number of cycles ratio N/Nf

GFPC(70MPa)

GFPC(60MPa)

GFPC(50MPa)

GFPC(40MPa)

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

St
iff

ne
ss

 ra
tio

 K
/K

0

Number of cycles ratio N/Nf

GFPC-EP(70MPa)

GFPC-EP(60MPa)

GFPC-EP(50MPa)

GFPC-EP(40MPa)

 

 

 

Fig. 2.13 Stiffness ratios of fatigue test at stress rate R=0 and frequency f=5Hz. 

(a) GFPC 

(b) GFPC-EP 
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2.5 GFの界面状態分析 

2.3 節で実施した GFPC0.1wt%材および GFPC-EP0.1wt%材引張試験後の繊

維破断状況の観察結果を図 2.14 に示す．GFPC0.1wt%材では繊維界面が剥離

しているのみだが，GFPC-EP0.1wt%材では荷重軸に対して平行に近い方向へ

配向した GFは，そのほとんどが繊維破断を起こしている．EP添加による樹

脂 /繊維界面の改質効果を定量的に把握するため，引張試験後の

GFPC-EP0.1wt%材内部で荷重軸方向と一致した GF180本について，破断した

繊維長さ lを実測し，GFの破断応力を σf=2940MPa，直径を d=13μmとして，

次式を用いて臨界繊維長 Lc，および界面せん断強度 τfを算出した． [38] 

c

f
f L

d
2


                             

(2.1) 

lLC 3
4

                             (2.2) 

得られた結果を表 2.2に示す．なお，GFPC0.1wt%材では繊維が破断に至っ

ておらず，Lcを実測できないため，一般的な GFPCの τf報告値 [39]より，Lc

を計算した値を比較として示す．この表より，一般的な GFPC では，τf が

32.4MPa，Lcが 590μmであるのに対し，GFPC-EP0.1wt%材では τfが 91.4MPa

と界面の強度が大幅に増加し, Lcが 223μmと 1/3程度の長さに達しているこ

とが明らかとなった．これは，GFPC-EPの弾性限度が GFPCに対して大幅に

向上していることにも対応している． 

本章で用いた供試材は EPの添加量 2wt%であるにもかかわらず，大幅な界

面強度の向上効果が得られており，また Fig.2.2 に示す通り，EP はドメイン
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形態を取っていないことから，GF界面に EPが偏在している可能性が示唆さ

れる．そこで，GFPC と GFPC-EP のペレットからソックスレー抽出により

GF のみを抽出し，XPS による解析を実施した．その結果を図 2.15 に示す．

PC 材から抽出された GF 表面から，炭素と酸素が検出されている．これは，

射出成型後の GF にもカップリング剤であるアミノシランが残存しているこ

とを示している．また，GFPC-EPから抽出された GF表面からも炭素と酸素

が検出されているが，炭素，酸素共に高結合エネルギー側の強度が強くなっ

ている．このことから，EPの添加により GF表面の分子状態が変化している

ことが明らかとなった．また，ソックスレー抽出でも溶出していないことか

ら，EPは GF外周に強固な物理吸着，もしくは化学結合をしていることが予

想される．EPはマトリクスである PCと類似の構造を持つため，界面での PC

との相溶性が高くなると推定される．このため界面強度が向上し，剛性保持

率の低下抑制に寄与していると考えられる． 

以上の結果より，GFPC に対して EP を添加することで，大幅な樹脂/繊維

界面の改質効果が発揮され，τfが 3 倍程度まで増加することが明らかとなっ

た．その結果，引張損傷過程においては樹脂/繊維界面の剥離が抑制され，弾

性限度，および σbを向上させる効果を発現したと考えられる．射出成形によ

って製品化された GFPC では，最終的に材料内で残存する平均繊維長が

400μm程度であり，樹脂/繊維界面の改質による Lc=223μmという値は，実用

製品においても GFPC系での限界強度が引き出せることを示唆している． 

また，疲労損傷過程においても τfを大幅に向上させることで破壊モードが
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分布き裂型へと変化し，破断繰返し数の向上効果が発現したものと考えられ

る．このことは，本試験において疲労破壊を生じた σmaxの範囲が，表 2.2 に

示した一般的な GFPCでの τf以上であり，かつ，GFPC-EPの τf以下であるこ

とからも裏付けられる．また，GFPC-EP の損傷過程において，樹脂/繊維界

面の剥離が発生していないことから，GFPC-EPの疲労特性は，本試験の範囲

で GFPC系での限界に達していると考えることが可能である． 
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Fig. 2.14 Optical microscope micrographs of the fiber fracture state after tensile test. 

Fiber breaking 

(b) GFPC-EP 

(a) GFPC 
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Table 2.2 Critical fiber length and interfacial shear strength 
estimated by formulas (2.1) and (2.2). 

 
Critical fiber 

length 
Interfacial shear 

strength 
μm MPa 

GFPC* 590 32.4 

GFPC-EP Ave. 223 91.4 
S.D. 54 25.6 

 

* Expected data from reference 
39. 
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Fig. 2.15 XPS spectra of GF soxhlet extracted from the pellet of GFPC 
and GFPC-EP. 

(b) Oxygen 1s 

(a) Carbon 1s 
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2.6 結言 

GFPCにおける樹脂/繊維界面および繊維端の微視的な損傷に着目し，破壊

過程のメカニズム解明と界面強度の変化が破壊過程に及ぼす影響について

検討した結果，以下の結論を得た． 

（1）引張負荷，疲労負荷共に，損傷は繊維端部の剥離を起点として発生し，

それに続く繊維界面への剥離進展を経て破壊に至る． 

（2）GFPC に対して，EP を添加して樹脂/繊維界面を改質することにより，

大幅な界面せん断強度 τfの向上効果が得られる． 

（3）上記の改質効果により，樹脂/繊維界面に沿った剥離の進展が抑制され，

引張強度及び破断繰返し数が大幅に向上し，本試験範囲においては

GFPC系での限界に達する． 

（4） EPは GF外周に偏在しており，界面強度向上に寄与すると考えられる． 
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第 3章 PDMS共重合による衝撃強度の向上 
  

3.1緒言 

 第1章でも述べたとおり，ポリカーボネート（以下 PC）は透明性，耐熱性，

自己消火性などに優れたエンジニアリングプラスチックであり，プラスチッ

ク中で最も高い衝撃特性を有する材料のひとつである．現在ではこれらの特

性を活かし，OA・家電製品のハウジングや自動車の内外装部品など様々な分

野で用いられている．しかし，その問題点として，Izod試験などの衝撃強度

は常温以下の低温域において，ぜい性破壊へモード遷移するために著しく低

下することが挙げられる [5] [6]．この低温におけるぜい性遷移は，温度の低

下に伴って大きくなる降伏応力が，ある温度以下になるとクレイズ形成応力

を上回るようになり，クレイズを伴うき裂生成・進展が先行してぜい性破壊

を生じるためである [40]．この欠点を補うために，これまでアクリロニトリ

ルブタジエンスチレン共重合体（以下 ABS）など，軟質なポリマーとのアロ

イ化が行なわれてきた [41] [42]．これらの手法は，PC へ新たな特性を付与

できる点でメリットが大きい一方で，透明性や耐熱性などの PC の特徴が損

なわれる欠点もある． 

これらの欠点を克服するため，PCが本来有する特徴を向上させたり，その

特徴を保ったまま新たな機能を付与する目的で PCに異なるコモノマーを共

重合する研究開発が行われており，近年ではこの共重合 PC の工業的な生産

が行われている．これら共重合 PC のなかに，シリコーン化合物の一種であ

るポリジメチルシロキサン（以下 PDMS）を共重合した PDMS-PC がある．
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PDMS は主鎖にシロキサン結合をもつため結合回転が容易で柔軟性に富んだ

特性を持ち，ガラス転移温度が 150Kと低く耐寒性に優れている．このため，

PDMS-PCは，PCの持つ透明性や耐熱性などの特性を大きく損なうことなく，

低温域での Izod 衝撃強度を維持した材料となることが報告されている [28] 

[29]．しかし，Izod試験などの一般的な衝撃試験法である振り子式試験では，

試験速度を任意に設定することができないため，実際の製品の衝撃試験結果

と必ずしも相関が良くないことは，製品・材料開発者がしばしば経験すると

ころである． 

そこで本章では，油圧によって試験速度を制御することで任意速度での衝

撃試験が可能な高速引張試験法 [30]を用いることで，PDMSを共重合するこ

とによる衝撃特性の試験温度と速度に対する変化を詳細に検証した．  

  



47 
 

3.2 実験方法 

供試材には，PC および PDMS-PC（PDMS 含有率 5wt％）を用いた．ペレ

ット状の材料をシリンダー温度 553K，金型温度 353Kの成形条件にて，イン

ラインスクリュー式射出成形機(東芝機械製 IS150E)により試験片へ加工し

た．なお，供試材の引張試験は JIS K 7161，7162に基づいた 1A形平滑試験

片（ゲージ長さ 115mm），引張速度 50mm/min にて実施し，得られた両材の

応力－ひずみ線図を図 3.1に，機械的性質*1を表 3.1に示す．高速引張試験は

図 3.2に示す ρ=0.2mm，深さ 5mm，開口角度 90°の両側切欠きを持つ板状試

験片を用い，油圧サーボ型高速引張試験機（鷺宮製作所製 TS-4000）により

変位制御引張衝撃試験に供した．この際，衝撃特性の温度および速度依存性

を得るため，試験温度は 243，253，263，273，296K の 5 水準，引張速度は

100，350，3500，7000mm/sの 4水準とした．なお，試験温度は冷凍機式恒温

槽により制御している．また，試験片の切欠き形状 ρ=0.2mm，および 3500mm/s

の引張速度は，樹脂材料の一般的な衝撃強度の指標である Izod試験と概ね同

等の条件設定としており，計装化により公称応力－公称ひずみ応答を計測す

ることで，試験時の挙動を詳細に比較することが可能となる．また，衝撃破

壊挙動の動的連続観察を行なうため，高速度カメラ(ナックイメージテクノロ

ジー製 MEMRECAM GX-1)により，試験片の切欠き部分を 5000フレーム/sec

にて撮影した． 

高速引張試験後の破壊状態は，四酸化オスミウムを蒸着後に走査型電子顕

微鏡（KEYENCE製 VE-7800，以下 SEM）を用いて観察した．また，PDMS-PC

*1：弾性率は，JIS K 7161 に規定の通り，引張試験時に得られる応力－ひずみ線図のひずみ

0.05~0.25%における応力-ひずみ曲線の傾きより求めている． 
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については，衝撃破壊前後における PDMSドメインの変形状態を確認するた

め，凍結ミクロトームにより超薄切片を作製し，透過型電子顕微鏡（JEOL

製 JM-2100，以下 TEM）による観察を行った． 
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PDMS-PC 57 65 2.1 109 

 

Fig. 3.1 Stress-Strain curves at deformation rate 50mm/min(strain 
rate 0.007s-1) of PC and PDMS-PC implemented in 
accordance with JIS K 7161 and 7162. 

Table 3.1 Mechanical properties implemented in accordance with 
JIS K 7161 and 7162. 

Fig. 3.2 Shape of double-edge-notched specimen. Gauge length=50mm 
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3.3 切欠き試験片の応力－ひずみ応答と破壊エネルギーの温度

依存性 

一般的な衝撃強度の指標である Izod 試験と概ね同等の条件である引張速

度 3500mm/s，切欠き半径 ρ=0.2mm の高速引張試験により得られた温度に対

する両材の応力－ひずみ応答変化を図 3.3 に示す．切欠き底の応力とひずみ

を正確に計測するのは困難なため，応力は最小断面部での公称値＝荷重／初

期の断面積，ひずみは平滑材同様の公称値＝変形量／初期のゲージ長さ（G. L. 

= 50mm）を用いている．また，高速の試験であるため，応力－ひずみ応答に

は若干の振動ノイズが含まれているものの，挙動を比較するための十分な精

度が得られている．まず PC では，基準となる 296K の応答において，応力

100MPa，ひずみ 5%程度で降伏挙動を示し，その後わずかではあるが塑性変

形を生じていることが分かる．次に，273Kに温度を低下させても，同様に降

伏挙動を示し，破断ひずみに大幅な変化はないが，降伏応力が増加する．こ

れは，粘弾性体である樹脂材料では，温度を低下させることで分子の運動性

が低下するため，塑性流動を起こし難くなることに対応している．さらに温

度を低下させると，263K以下では温度に依存せず破断ひずみが大幅に低下し，

296Kでの降伏応力以下で破断していることが分かる．それに対し，PDMS-PC

では，296K の応答において，PC と同程度のひずみ 5％程度で降伏挙動を示

すが，その際の降伏応力は 90MPaとやや低い値となっている．これは，共重

合している PDMS が，PC と比較して低弾性率であるため，わずかながら強

度低下を起こしているものと考えられる．その後，試験温度を 253K まで低
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下させても降伏挙動を示しており，その際の降伏応力は温度に伴って増加す

る．そして，試験温度を 243K まで低下させた時点で破断ひずみの低下が起

こり，それに伴い破断応力の低下が生じる．  

これらの挙動について，Izod 試験と同様に破壊エネルギー値を指標とし，

その温度依存性をまとめたのが図 3.4である．この図より，PCでは 296Kか

ら 273Kに温度が低下した場合にはエネルギー値の増加が見られるが，263K

以下の温度になると極端に低下し，296Kの値と比較し 25%程度の値となる．

それに対し，PDMS-PCでは，253Kまでエネルギー値の増加が見られ，243K

で低下傾向を示し始めるが，その値は 296Kの場合と比較しても 80％以上の

保持率となっており，低温域での耐衝撃性に優れていることが分かる． 

両材の 296Kおよび 243Kにおける高速引張試験時の破壊過程について，高

速度カメラにより観察した結果を図 3.5および 3.6に示す．296Kでは，公称

ひずみ ε=1.0程度で切欠き底に降伏領域が形成されるが，PC，PDMS-PC降伏

応力の差はわずかであるため，この降伏開始はほとんど同時となる．その後，

ノッチ底の降伏領域はひずみ増加に伴って拡大していき，PCではノッチ底か

ら約 45°方向にせん断降伏領域として成長していく．それに対し，PDMS-PC

では，白化を伴った降伏域が，PCよりも狭い範囲で成長していく様子が観察

された．さらにひずみが増加していくと，εが 4.5％を超えたところで最小断

面部の全域が塑性変形を生じ，切欠き底からクラックが発生し，破断に至る．

243Kになると，PCでは切欠き底の塑性変形を形成することなく，εが 2.1％

を超えたところで切欠き底からクラックが発生し，ぜい性的に破断している．
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それに対し，PDMS-PCでは 296Kと同様に εが 1.0%程度で切欠き底に白化を

伴った降伏領域が形成され ε の増加と共に成長していくが，最小断面部の全

域が塑性変形を生じる前に切欠き底からクラックが発生し，破断に至る．ま

た，この際に形成された塑性変形領域は 296K の場合よりも小さくなってい

る． 

両材の 296K および 243K の高速引張試験後の破面について，SEM による

観察を実施した結果を図 3.7，3.8に示す．なお，図中左側にある直線部が切

欠き底に相当している．試験温度 296Kの PCでは，切欠き底が延性材料に特

有の試験片厚みの中央を中心とした塑性変形を起こしており，その点から破

壊が生じている．破面は比較的滑らかであり，延性的な破壊となっている．

243Kになると，切欠き底の塑性変形は見られず，やや内部に形成されたクレ

イズを起点とした凹凸の激しいぜい性破面へと変化しており，Izod試験と同

様の傾向を示している．それに対し，PDMS-PC では，296K では PC と同様

の延性破面であるが，243Kになると試験片厚みの中央を中心とした塑性変形

はほとんど見られなくなり，切欠き底よりやや内部を起点とした破壊に変化

しているものの比較的滑らかな破面を形成しており，延性破壊を維持してい

ることが明確となった．そこで，PDMS-PCについて，衝撃破壊前後の PDMS

ドメインの状態を確認するため，TEMにより試験片内部を観察した結果を図

3.9 に示す．なお，高速引張試験後のサンプルについては塑性変形を生じた

部分より超薄切片を採取した．図より，共重合された PDMSは，高速引張試

験前では数 10nm 程度のクラスターを形成したナノ層分離構造を取っている
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ことが分かる．また，高速引張試験後の塑性変形領域では，PDMS クラスタ

ーは荷重軸方向に引き伸ばされていることが確認された． 

以上のことから，PCでの破壊エネルギー低下は，低温域でぜい性的な破壊

形態へ遷移することで生じているが，PDMS を共重合することにより，この

ぜい性遷移が抑制され，低温域でも塑性変形による十分なエネルギー消費が

為されるために，高い衝撃強度を有することが確認された．これは，共重合

された PDMSが柔軟性に富んだ特性を持ち，ガラス転移温度が 150Kとごく

低く，低温域でも良好な変形性を有するためと推定される．このため，PDMS

共重合量が変化することで PDMS-PC としても低温域での変形性が変化する

と考えられるため，PDMS 共重合量を 3wt%とした同様の両側切欠き板状試

験片を作製し，試験温度 243K，試験速度 3500mm/sの衝撃試験を行った．そ

の結果を図 3.10に示す通り，低温下での破壊エネルギーの値は PDMS量の変

化に伴って増加しており，PDMS の持つ低温領域での良好な変形性がぜい性

破壊への遷移を抑制していることが示された． 

また，破壊エネルギー値の温度に対する変化を引張速度 100，7000mm/sに

ついてもまとめたのが図 3.11である．この図より，100mm/sでは両材ともに

243K まで破壊エネルギーは増加を続けるのに対し，7000mm/s になると PC

は 273K 以下で極端な破壊エネルギーの低下が認められる．すなわち遷移温

度は 3500mm/s の 273K から 100mm/s では 243K 以下まで低下し，7000mm/s

は 296Kまで上昇する．それに対し，PDMS-PCでは，実験範囲において明確

な遷移温度が認められず，263Kを境に徐々に破壊エネルギーが低下を始める．
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これらの結果から，PCでは試験温度と引張速度の双方に依存してぜい性破壊

への遷移が起こっていることが明確に示された． 
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(b) PDMS-PC 

Fig. 3.3 Stress-Strain curves at deformation rate 3500mm/s in 
various temperatures of PC and PDMS-PC. 

(a) PC 
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Fig. 3.4 Fracture energy at deformation rate 3500mm/s as a function 
of temperature by high-speed tensile test. 
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Fig. 3.5 Fracture process of high-speed tensile test of PC and PDMS-PC at 
deformation rate 3500mm/s in 296K. 

Fig. 3.6 Fracture process of high-speed tensile test of PC and PDMS-PC at 
deformation rate 3500mm/s in 243K. 

(b) PDMS-PC 

(b) PDMS-PC 

(a) PC 

(a) PC 
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Fig. 3.7 SEM micrographs of PC fracture surface at deformation rate 3500mm/s. 

(b) 243K(brittle fracture) 

(a) 296K(ductile fracture) 

Notch root 

Notch root 

craze 
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Fig. 3.8 SEM micrographs of PDMS-PC fracture surface at deformation rate 
3500mm/s. 

(b) 243K(ductile fracture) 

(a) 296K(ductile fracture) 
Notch root 

Notch root 
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Fig. 3.9 TEM micrographs of PDMS-PC in the cross-cut section at deformation rate 
3500mm/s. 

(b) After high-speed tensile test 

(a) Before high-speed tensile test 
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Fig. 3.10 Fracture energy at temperature 243K and deformation rate 3500mm/s as a 
function of PDMS content by high-speed tensile test. 
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Fig. 3.11 Fracture energy at deformation rate 100mm/s and 7000mm/s as a function 
of temperature by high-speed tensile test. 

(b) Deformation rate 7000mm/s 

(a) Deformation rate 100mm/s 
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3.4 切欠き試験片の応力－ひずみ応答と破壊エネルギーの引張

速度依存性 

次に，試験温度を 243K とし，引張速度を 100mm/s から 7000mm/s まで変

化させた場合の応力－ひずみ応答変化を図 3.12に示す．まず PCでは，基準

となる 100mm/sの応答において，応力 100MPa，ひずみ 5%程度で明確な降伏

挙動を示さずに破断に至っている．次に，350mm/sに速度を増加させると，

破断応力，破断ひずみともに低下を示す．これは，粘弾性体である樹脂材料

では，温度低下と同様に，速度上昇により塑性流動を起こし難くなることに

対応している．さらに速度を増加させると，3500mm/s以上では破断ひずみが

大幅に低下し，100mm/sの半分以下のひずみ量で破断していることが分かる．

それに対し， PDMS-PCでは，100mm/s，350mm/sの応答において，PCと同

程度のひずみ 5％程度で明確な降伏挙動を示さずに破断に至っているが，そ

の際の降伏応力は 90MPa とやや低い値となっている．その後，試験速度を

7000mm/s まで増加させても PDMS-PC では 4%程度の破断ひずみを保ってお

り，PC のような大幅な破断ひずみの低下を起こしていない．試験温度 243K

における両材の 100mm/s の高速引張試験後の破面について，SEM 観察を実

施した結果を図 3.13に示す．なお，3500mm/sの破面については，図 3.7，3.8

の(b)となる．図より，試験速度 100mm/sの PC，PDMS-PCともに，厚み中央

を中心として塑性変形を起こし，切欠き底表面から延性破壊を生じているこ

とが分かる．3500mm/sの破面では前述の通り，PCはぜい性破壊，PDMS-PC

では延性破壊となっている．これらの結果から，PC では 243K，100mm/sで
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は延性破壊，3500mm/s ではぜい性破壊と破壊形態が変化するが，PDMS-PC

は高速度域でもぜい性遷移が抑制され，高い衝撃特性を有することが確認さ

れた．これは，粘弾性特性として低温域と等価と考えられる高速度域でも

PDMSが良好な変形性を有するためと推定される． 

これらの挙動について，試験温度毎に破壊エネルギー値の速度依存性をま

とめたのが図 3.14 である．この図より，PC では 296K において引張速度

7000mm/s でやや破壊エネルギーの低下があるが明確なぜい性破壊へのモー

ド遷移は認められないものの，263Kで 350mm/s，243Kになると 100mm/sを

境に極端な破壊エネルギーの低下が認められ，試験温度低下に伴って延性/

ぜい性遷移速度が低速化していることがわかる．それに対し，PDMS-PC で

は，243Kまで試験温度を低下させても，実験範囲において試験速度による明

確なぜい性破壊へのモード遷移は認められない．これらの結果からも，PC

では試験温度と引張速度の双方に依存してぜい性破壊への遷移が起こって

いることが明確に示された． 
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Fig. 3.12 Stress-Strain curves at temperature 243K in various deformation rate of PC 
and PDMS-PC. 

(b) PDMS-PC 

(a) PC 
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Fig. 3.13 SEM micrographs of PC and PDMS-PC fracture surface at the temperature 
243K and the deformation rate 100mm/s. 

(b) PDMS-PC (ductile fracture) 

(a) PC (ductile fracture) 
Notch root 

Notch root 
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Fig. 3.14 Fracture energy at the various temperatures as a function of deformation 
rate by high-speed tensile test. 

(a) Test temperature 296K (b) Test temperature 263K 

(c) Test temperature 243K 
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3.5  結言 

本章では，任意速度での衝撃試験が可能な高速引張試験法を用いることで，

PC に PDMS を共重合することによる衝撃特性の試験温度と速度に対する変

化を詳細に検証した結果，以下の結論を得た． 

（1）PCは延性/ぜい性遷移によって大幅な破壊エネルギーの低下を起こすが，

その遷移条件は試験温度と引張速度の双方に依存している． 

（2）PDMS-PCは，本試験範囲の最大引張速度 7000mm/s，最低試験温度 243K

においても破断ひずみの大幅な低下を生じることはなく，破壊形態も延

性状態を保つことで破壊エネルギーの低下を抑制している． 

（3）上記の効果は柔軟なコモノマーである PDMS が低温・高速下でも良好

な変形性を有しているため発揮されている． 
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第 4章 動的応力集中とひずみ速度集中の解析に

よる衝撃試験への時間温度換算則の適用 
 

4.1 緒言 

近年，樹脂材料は広く工業材料として使用されるようになり，その要求は多

様化・高度化してきている．材料の強靱化に関連して，樹脂材料の強度は温

度と速度によって変化するため，材料によっては特定の条件下でぜい性破壊

へと遷移する性質を考慮する必要がある [43] [44] [45]．この性質の変化によ

り衝撃強度が著しく低下し，思わぬ破壊に繋がるため，実用上の問題となっ

ている．PC，および PDMS-PCについても，第 3章で述べたとおり，衝撃試

験時の挙動は試験速度と温度の双方に依存性を示しており，単純な引張強度

や衝撃強度のみでは設計指標として用いることが困難である．このように材

料の物性値が時間と温度の双方に依存する場合の評価方法として，時間‐温

度換算則が挙げられる．時間‐温度換算則とは，時間と温度スケールには等

価性があり，短時間の現象は低温の現象，長時間の現象は高温の現象にそれ

ぞれ対応するという線形粘弾性理論に基づいた考え方であり [46]，クリープ

特性の予測法として広く用いられ（例えば [47] [48] [49]，など），曲げ弾性

率 [50]などへも適用が広がっている．時間－温度換算則は線形性の保たれる

領域での適用に限られてきたが，近年では大変形かつ非線形性の強いポリエ

チレンの引張破壊特性に対し，切欠き付試験片を用いてネッキング領域を最

小限に抑えることで時間－温度換算則の適用が可能であることが報告され
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ている [51]．第 3章の衝撃試験においても切欠き付試験片を用いていること

から，得られた結果について時間-温度換算則が適用できる可能性がある． 

しかし，応力集中がある切欠き底では部分的に高いひずみ速度が生じると

考えられるため，時間-温度換算則を適用するためには，まず切欠き底のひず

み速度を求める必要がある．平滑材を用いた高速引張試験の場合，設定した

引張速度 u/t (u:変位，t:時間)に対するひずみ速度 ε̇は試験長さ lから ε̇=u/tlで

求めることができる．一方，切欠きを有する試験片の高速引張試験において

は切欠き底の動的応力とひずみ速度を測定する場合，簡便な方法として切欠

き底にひずみゲージを貼り測定を行う方法が用いられる．しかし，ひずみゲ

ージではどうしてもゲージ幅の平均の値となってしまうため，切欠き底で急

激に大きくなる応力を正確に測定することは不可能である． 

これまで，動的応力集中については，応力集中部の形状として円孔 [52]

やだ円孔 [53]が考察され，荷重としてステップ状荷重 [54] [55]やパルス状荷

重 [55] [56]の研究がなされている．また，衝撃問題に関する研究は展望 [57] 

[58] [59]にまとめられている．しかし，切欠きを有する試験片の応力集中部

において，応力やひずみ速度集中に及ぼす境界条件や引張速度の影響を系統

的にまとめた研究は見当たらない．そこで本章では有限要素法を用いて，最

近行われている樹脂材料切欠き試験片の高速引張試験を動弾性解析によっ

てシミュレートし，切欠き底の動的応力集中係数やひずみ速度集中係数を求

め，境界条件や引張速度との関係を調べた．なお，実際の樹脂材料の衝撃強

度を解析するには，その塑性変形を考慮した応力－ひずみ関係を用いる必要
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があるが，本研究では，まず高速引張試験における動的応力集中とひずみ速

度集中の現象を明らかにするため弾性体を取り扱い，汎用有限要素法解析コ

ード MSC.Marc Mentat 2005 を用いたシミュレーションを行った．試験片が

動的荷重を受けるときに生じる応力振幅の減衰を表現するため，質量減衰係

数 αと構造減衰係数 βをモーダル解析によって求めたものを使用した [60]． 

また，得られたひずみ速度集中解析結果を用い，延性／ぜい性遷移により

衝撃特性に大きな影響を与えている破断ひずみに対して時間-温度換算則の

適用することで設計に活用可能なぜい性破壊指標を得ることを目的とした． 
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4.2 試験片と静的応力集中 

 本解析では材料として，樹脂材料中で最も高い衝撃特性をもつ材料のひと

つであるポリカーボネートを対象とする．そのヤング率は E=2.3GPa，ポアソ

ン比は ν=0.37である．図 4.1に解析に用いた試験片の形状を示す．試験片は

切欠き半径 ρ=0.2mm，ρ=0.03mm，切欠き深さ h=5mm，切欠きの開口角度 90°

の両側切欠きをもつ板状試験片である．ρ=0.2mmは一般にアイゾット・シャ

ルピー試験で用いられる切欠き半径に近い値であり，ρ=0.03mm は製品のフ

ィレット部での切欠き半径を想定している．実際の高速引張試験は試験片端

部を鉄鋼製チャック(試験片よりヤング率が 102倍近く大きく，剛体と見なす)

で固定し，もう一方の端部のチャックを一定速度で変位させるものである．

図 4.2(a)，(c)に切欠き半径 ρ=0.2mmのモデル 1，ρ=0.03mmのモデル 2を示す．

また，図 4.2(b)，(d)にモデル 1，2の切欠き底の拡大図を示す．切欠き底の最

小メッシュサイズ eはそれぞれ e=ρ/243である．図 4.3に解析モデル端部に与

える境界条件を示す． 

図 4.3(a)は剛体チャックにおける境界条件，(b)は一般的に用いられる均一引

張応力の境界条件を示す．表 4.1 にこれら 2 種類の境界条件の違いが静的応

力集中係数 Kts に及ぼす影響を示す．ここでは有限要素法を用いて静的応力

集中係数を求め，文献の近似式 [61]から算出した応力集中係数と比べて示す．

表 1よりチャックによる引張と均一引張応力における応力集中係数はほとん

ど変わりがないといえる．また，表 4.1 より，図 4.2 のメッシュを用いた結

果は，精度の高い体積力法に準じる精度を有する近似式 [61]により算出した
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応力集中係数に対して誤差 1%以内となっており，図 4.2 のモデル 1，2 は精

度の高いメッシュであるといえる．以下の動的応力集中の解析では解析時間

刻み幅も解析精度に関係するが，時間刻み幅を 1×10-6 程度以下 [62]とすれ

ば 3桁程度以上の精度が得られることを確認した． 
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(b) Notch root detail in Model 1 

(d) Notch root detail in Model 2 

Fig. 4.2 FEM model 
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(a)Grip tension (b)Simple tension 

Fig. 4.3 Boundary conditions 
 

Table 4.1 Static stress concentration factor Kts by FEM 
Notch 

(mm) 
tsK  in Fig. 
4.3(a) 

tsK  in Fig. 
4.3(b) 

Reference for 
Fig.4.3(b) (60) 

ρ=0.2,  h=5 6.14 6.15 6.12 
ρ=0.03, h=5 14.46 14.48 14.49 
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4.3 動的応力集中 

 図4.3(a)の境界条件で端部に与える強制変位 u(t)と時間 tの関係を図 4.4に

示し，同時に端部における平均応力 σgrossも示す．この端部の平均応力は解析

によって得られた値であり，σgross (t)=0.867E・u(t)/l である．ここでは図 4.4

に示すように強制変位条件として 5 つの場合を考える．表 4.2 にそれぞれの

ケースにおける引張速度 u/tと最大変位 umaxおよび時間 tをまとめて示す．引

張速度 u/t=5000mm/sは携帯電話等の製品の落下速度を想定しており，それ以

下の引張速度 u/t=100mm/s，350mm/s，1000mm/s についても比較のために検

討した．また，最大変位 umax=1.5mm は実際の高速引張試験で脆性破壊を起

こす伸びを想定しており，最大変位 umax=0.1mm は破壊を生じない範囲の伸

びを想定している． 

 図4.5にモデル 1の切欠き底の動的応力 σyA(t)と時間 tの関係，およびそれ

ぞれのケースで生じる応力振動の拡大図を示す．図 4.5 に示すように切欠き

底での応力は，端部に与える強制変位に対して直線的に増加し，端部が最大

変位に達した時間とほぼ同時に最大値を示す．それぞれのケースにおける動

的応力の最大値を最大動的応力 σmaxと定義する．動的応力は弾性波の効果で

振動し，最終的にはそれぞれ静的な応力 σstに収束する．図 4.5(a)~(e)を比較

すると引張速度が速くなるにつれ動的応力振動の振幅が大きくなっている

ことが分かる．また，図 4.5(b)と図 4.5(c)を比較すると，引張速度が等しいケ

ース②と③において，ケース③は最大変位 umaxが 15 倍大きいにもかかわら

ず動的応力振動の振幅は等しい．そこで，それぞれのケースにおける切欠き
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底での最大動的応力と静的な応力との差(σmax-σst)に注目し，引張速度 u/tとの

関係を図 4.6に示す．図 4.6では最大変位 1.5mmとして引張速度 u/t=105，106

およびステップ荷重(引張速度 u/t=∞)について行った追加計算結果も示す．図

4.6 に示すように高速引張試験の試験速度 u/t≦5000mm/s では振幅(σmax-σst)が

引張速度に比例している．本解析で仮定したケース①～⑤における最大引張

速度 5000mm/s は，携帯電話の落下する際の速度を想定したもので，この程

度の引張速度までは振幅が引張速度に比例して増加する．しかし，自動車な

どの衝突を想定した引張速度が u/t≧105mm/sになるとひずみ速度は一定値へ

と収束していくことが明らかになった．これは応力波が音速で伝播すること 

と関係している． 
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Fig. 4.5 Dynamic stress at notch root A for ρ=0.2mm 
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4.4 ひずみ速度集中ついて 

①～⑤のケースにおける ρ=0.2mm の切欠き底のひずみ速度と時間の関係

を図 4.7 に示す．図より，ひずみ速度は荷重を与えると同時に最大のひずみ

速度 ε̇maxを生じ振動する．そして，切欠き底でのひずみ速度は引張速度を与

え続ける間，一定の値へと収束し，引張速度が 0になる(最大変位 umaxで固定

する)とひずみ速度は振動し 0 に収束する．ここで図 4.7(b)と図 4.7(c)を比較

すると，引張速度の等しいケース②と③において，ケース③は最大変位 umax

が 15倍大きいにも拘わらず，切欠き底の最大ひずみ速度 ε̇maxと収束ひずみ速

度 ε̇constが等しい値を示す．よって，ひずみ速度は最大変位に依存せず引張速

度によって決まることが分かる．また，荷重を加え始めの際のひずみ速度

ε̇yA(t)の振動の形態と，荷重が最大値に達した際に生じる振動の形態は全く同

じである．なお図示していないが ρ=0.03mmの切欠きに関しても ρ=0.2mmと

同様に切欠き底のひずみ速度は引張速度のみによって決まり，ρ=0.2mmに対

して ρ=0.03mmの切欠き底の最大ひずみ速度 ε̇maxは 2.33倍大きい．また，最

大ひずみ速度 ε̇maxは収束ひずみ速度 ε̇constの 3.21倍である．ここで図 4.8に切

欠き半径 ρ=0.2mm，ρ=0.03mm のそれぞれのケースにおける最大ひずみ速度

ε̇maxおよび収束ひずみ速度 ε̇constの引張速度 u/tとの関係を示す．図 4.8では最

大変位 1.5mm として引張速度 u/t≦5000mm/s およびステップ荷重(引張速度

u/t=∞)について行った追加計算結果も示す．図 4.8に示すように高速引張試験

の試験速度ではひずみ速度が引張速度に比例している．しかし引張速度が u/t

≦105mm/sになるとひずみ速度は一定値へと収束していく．このような図 4.8
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の傾向は図 4.6と類似している． 
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Fig. 4.7 Strain rate at notch root A for ρ=0.2mm 
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Fig. 4.8 Maximum strain rate and converged strain rate vs. tensile speed 
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4.5 最小断面の応力分布とひずみ速度分布 

4.5.1 動的応力集中係数 

最大動的応力 σyA(t)=σmaxが発生した時間 t における最小断面の最大動的応

力分布を図 4.9に示す．ここでは，ケース②，③，⑤を比べて示す．図 4.9(a)

と図 4.9(b)を比較すると，ケース②と③では引張速度は等しいが最大変位 umax

が異なるため応力分布は大きく異なることがわかる．また図 4.9(b)と図 4.9(c)

を比較すると，ケース③と⑤では最大変位は等しいが引張速度が異なるため

応力分布は多少異なる． 

これは図 4.6 に示したように引張速度 u/t が速くなると(σmax－σst)が大きく

なり最大動的応力(σmax が変化するためである．つぎに動的応力集中係数 Ktd

を Ktd(t)=σyA(t)/σnom(t)と定義する．図 4.9より，ρ=0.2mmでは σyA(t)/σnom(t)=6.14

となり，全てのケースで一致する．また ρ=0.03mm においても

σyA(t)/σnom(t)=14.48 となり，動的応力集中係数 Ktd(t)は全てのケースで一致す

る．これより最小断面における平均動的応力に対する切欠き底の動的応力の

比，すなわち，動的応力集中係数 Ktd(t)が引張速度や最大変位によらず常に一

定であることが分かる．図 4.10(a) に，ρ=0.03mm，0.2mm の切欠き底の動的

応力 σyA(t)の時間変化と最小断面の平均応力 σnom(t)の時間変化を比べて示す．

図 4.10(b)に，任意の時間 t における Ktdを示す．これより最小断面における

平均動的応力に対する切欠き底の動的応力の比，すなわち，動的応力集中係

数 Ktd(t)が時間によらず常に一定であることが分かる．これは切欠き底の応力

σyA(t)と最小断面の平均応力 σnom(t)が同様の周期で振動しているためである．
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また ρ=0.2mmにおける動的応力集中係数 Ktd(t)=6.14は表 1の静的応力集中係

数 Kts=6.12 [61]に対して計算誤差の範囲で等しい．ρ=0.03mmにおける動的応

力集中係数 Ktd(t)=14.48も表 4.1の静的応力集中係数 Kts=14.49 [61]に対して計

算誤差の範囲で等しい．よって，切欠き底で最大応力を求める場合，直接切

欠き底で測定する必要はなく，最小断面上の中央部での平均的な応力が分か

れば静的応力集中係数 Ktsを用いて算定することができる． 
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Fig. 4.9 Dynamic stress distribution along minimum section when the maximum 
dynamic stress appears for ρ=0.2mm 
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4.5.2 ひずみ速度集中係数 

荷重軸方向に最大ひずみ速度 ε̇yA(t)= ε̇maxが発生した時間 tにおける最小断

面の最大ひずみ速度分布を図 4.11に示す．図 4.11(a)と図 4.11(b)を比較すると，

最大変位 umaxは異なるが引張速度 u/tが等しいためひずみ速度分布は等しい．

図 4.11(b)と図 4.11(c)を比較すると，最大変位 umaxは等しいが引張速度 u/tが

異なるためひずみ速度分布は異なる．これは第 4.4 節で述べたように，ひず

み速度は最大変位にかかわらず引張速度に依存するためである． 

次に，ひずみ速度集中係数 Ktε̇(t)を Ktε̇(t)=ε̇yA(t)/ε̇nom(t)として定義する．図

4.11より，ρ=0.2mmでは Ktε̇(t)=8.65となり，全てのケースで一致する．また

ρ=0.03mm においても Ktε̇(t)=20.8となり，ひずみ速度集中係数 Ktε̇(t)が全ての

ケースで一致する．つまり，切欠き底に生じる最大ひずみ速度と最小断面の

平均ひずみ速度の比であるひずみ速度集中係数 Ktε̇(t)は，引張速度に拘わらず

切欠き形状で決まる値である． 

図 4.12(a)に，任意の時間 t における ρ=0.03mm，0.2mm の切欠き底のひず

み速度 と最小断面の平均ひずみ速度 を示す．図 4.12(b)に，任意の時間 tに

おける Ktε̇(t)を示す．図 4.12(b)より，Ktε̇(t)が時間によらず常に一定であるこ

とが分かる．よってひずみ速度に関しても動的応力と同様，最小断面の中央

で測定すれば切欠き底の最大ひずみ速度が確定する． 
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strain rate appears for ρ=0.2 mm. 
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Fig. 4.12 Constancy of strain rate concentration factor. 
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4.6 切欠き試験片の破断ひずみ変化への時間－温度換算則の

適用 

3 章にて実施した高速引張試験時の各温度における破断ひずみ（破断時の

変位量／ゲージ長さ=50mm）と公称ひずみ速度の関係を図 4.13に示す．図よ

り，破断エネルギーの変化挙動と同様，両材共に低温になるほど破断ひずみ

低下を生じるひずみ速度が低速化しており，衝撃特性に対して破断ひずみの

変化が大きな影響を与えていることが分かる．切欠き試験片では応力集中と

同時に，ひずみ速度集中も発生するため，前節までの動的数値解析により得

られたひずみ速度集中係数 Ktε̇=8.72を用い，衝撃試験の各温度における破断

ひずみと切欠き底ひずみ速度（（変位量／ゲージ長さ=50mm）の時間変化量

×ひずみ速度集中係数 Ktε̇）の関係とした結果を図 4.14 に示す．切欠き底の

ひずみ速度とすることで，各プロットはひずみ速度集中係数 Ktε̇分だけ高速側

へシフトする．さらに図 4.14 を基に，296K を基準温度として時間‐温度換

算則を適用することにより，1 本の滑らかな曲線となるように各温度のプロ

ットを対数軸に沿って平行移動させ，マスターカーブを作成したものを図

4.15に示す．なお，シフトファクターaTは，マスターカーブを作成する際の

時間-温度移動因子である．PC では破壊様式の遷移に対応する換算ひずみ速

度域でマスターカーブも急変するものの，それ以外では両材ともに滑らかな

曲線が得られており，時間‐温度換算則が成立することが明らかとなった．

このことは広範囲のひずみ速度域において，延性破壊/ぜい性破壊の予測が可

能になったことを意味している．両材のマスターカーブは，換算ひずみ速度
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103/s 程度までは降伏応力が大きくなることで破壊ひずみも増加しているが，

PCでは換算ひずみ速度 103/s程度を境としてぜい性破壊へ急激に遷移し，破

断ひずみが極端に低下している．これは，ひずみ速度の増加に伴って大きく

なる降伏応力がクレイズ形成応力を上回り，クレイズを伴うき裂生成・進展

が先行してぜい性破壊へ遷移したためと考えられる．それに対し，PDMS-PC

では換算ひずみ速度が 103/s を超えると破断ひずみが低下を始めているもの

の，ぜい性破壊への完全な遷移には至っていない．本研究に用いた高速引張

試験機では測定範囲の限界に達しているため，切欠き半径の小さい試験片を

用いて換算ひずみ速度がより高速となる試験を実施することで遷移領域が

確認可能と推定される．また，マスターカーブを作成した際の両材のシフト

ファクターaTと温度の逆数との関係を図 4.16に示す．両材のシフトファクタ

ーとも温度の上昇に伴って低下する傾向を示したが，その変化には若干の非

線形性が認められた．このことから，アレニウス型の温度依存ではなく，次

式に示す WLF式 [63]に従うと考えられる． 

 
02

01ln
TTC

TTC
aT 


                        (4.1) 

ここで，C1と C2は定数であり，T0は基準温度である．T0=296K としたと

きのそれぞれの値は，PCでは 0.71と 63.4，PDMS-PCでは 1.02と 107.9とな

った．両材についてシフトファクターを比較すると，PDMS-PC の値が小さ

くなっており，温度に対する PDMS-PCの破断ひずみの変化が PCよりも小さ

いことを示している． 
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Fig. 4.13 Relationship between nominal fracture strain and nominal strain rate at 
various temperatures of PC and PDMS-PC by high-speed tensile test. 
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Fig. 4.14 Relationship between nominal fracture strain and notch root strain rate at 
various temperatures of PC and PDMS-PC by high-speed tensile test. 
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Fig. 4.15 Master curves of the nominal fractured Strain of PC and PDMS-PC by 
high-speed tensile test, referenced to 296K. 
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4.7 結言 

本章では，試験速度と温度の双方に依存性を示す衝撃特性について，設計

に活用可能なぜい性破壊指標を得ることを目的とした．まず高速引張試験に

おける動的応力集中とひずみ速度集中の現象を明らかにするため弾性体を

取り扱い，有限要素法を用いた動的シミュレーションを行った．また，得ら

れたひずみ速度集中解析結果を用い，延性／ぜい性遷移により衝撃特性に大

きな影響を与えている破断ひずみに対して時間-温度換算則の適用を試みた

結果，以下の結論を得た． 

 

（1）ひずみ速度集中係数 Ktε̇(t)は，引張速度に拘わらず切欠き形状で決まり，

すべての時間において常に一定値を示す．  

（2）動的応力集中係数 Ktd(t)は，静的応力集中係数 Ktsと計算誤差の範囲で等

しく，すべての時間において引張速度や最大変位によらず常に一定値を

示す． 

（3）切欠き底のひずみ速度 ε̇と動的応力の振幅(σmax－σst)は，通常の高速引張

試験で用いる引張速度の範囲(u/t≦5000mm/s)で，引張速度に比例する． 

（4）PC および PCMS-PC とも切欠き底のひずみ速度と破断ひずみの関係に

対して時間‐温度換算則が成立する．これよりマスターカーブを作成す

ることで広範囲のひずみ速度域ならびに温度域に対応する形状に依存

しない延性/ぜい性破壊の予測を可能にした． 

（5）マスターカーブを作成する際の時間-温度移動因子であるシフトファク

ターaTは WLF 式に従う．また，PDMS-PC の aT値は PC の aT値と比較
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して，温度に対する変化が小さいので,本試験の速度・温度範囲におい

て衝撃特性の変化が少ない安定した材料であると言える． 
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第 5章 PDMS共重合による静的，動的強度の両立 
  

5.1 緒言 

前章までの検討により，PCを使用する上での実用上の問題点である強度・

弾性率の絶対値の低さ，および低温域における衝撃特性の低下をそれぞれ改

良した材料に対して，その特性を詳細に検証すると共に強化機構を解明した．

しかし，GF を複合化することによって静的な強度・弾性率と疲労特性は向

上するものの，PCのようにマトリクス自体が高い衝撃特性を有する場合には

その衝撃強度を低下させてしまうことが問題となる [64]．PC 同様に高い衝

撃性を有するポリプロピレン(polypropylene，以下 PP)をマトリクスとした

GFPP に対しては，軟質なスチレン・エチレン・ブチレン・スチレン共重合

体(styrene-ethylene-butylene-styrene :SEBS)をブレンドしたものをマトリクス

とし，この SEBS をマレイン酸で変性させてガラス繊維との反応性を持たせ

ることで耐衝撃性を付与し，静的強度と動的強度の両立を図った研究 [65]

なども為されているが，ゴム成分を添加することにより引張強度や弾性率は

ある程度低下してしまう． 

第 3章にて速度・温度依存性も含めた衝撃特性の向上効果が明確となった

PDMS-PC は，共重合により PC の主骨格中にガラスと類似構造である Si-O

鎖を持っている．このため，GF やカップリング剤として塗付されたシラン

剤が形成したシロキサン結合(Si-O-Si)との親和性が高く，GFPCに対して Izod

衝撃強度が向上することが見出されている [66]ものの単一の試験速度によ

る評価であり，また，疲労強度について詳細に検討した研究は為されていな
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い． 

そこで本章では静的強度である引張強度・弾性率と動的強度である衝撃強

度と疲労強度の両立性を詳細に検証するため，PDMS-PC をマトリクスとし

て使用し，GF を複合化した材料について，高速引張試験法による詳細な衝

撃特性評価を実施すると共に，疲労特性と損傷機構の関係について，第 2章

により得られた GFPCおよび GFPC-EPの結果とも比較しながら検証した．  
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5.2 実験方法 

供試材には，マトリクスとして PC，PCに EPを 2wt%添加した PC-EPおよ

び PDMS を 5wt%共重合した PC-PDMS の 3 種を用いた．強化繊維にはガラ

ス短繊維（Eガラス，アミノシラン処理，直径 13μm）を用い，溶融混練によ

って GFを 30wt%複合化した GF強化 PCペレットを作製した．ペレットをイ

ンラインスクリュー式射出成形機(東芝機械製 IS100EN)により，シリンダー

温度 553K，金型温度 353Kの成形条件にて，図 5.1(a)に示す ρ=0.2mm，深さ

5mm，開口角度 90°の両側切欠きを持つ板状試験片，および図 5.1(b)に示す

JIS1号ダンベル試験片へ加工した．材料組成と機械的特性を表 5.1に示す． 

切欠き試験片は，油圧サーボ型高速引張試験機（鷺宮製作所製 TS-4000）

により試験温度 243，296Kにて引張速度 100，350，3500，7000mm/sの 4水

準とした変位制御引張衝撃試験に供した． 

ダンベル試験片は，室温大気中にて，電気油圧サーボ型疲労試験機（島津

製作所製 EHF-EB100KN-20L）を用いた応力比 R=0の正弦波荷重，周波数 5Hz

の荷重制御疲労試験に供した．疲労試験中の剛性低下挙動を比較するため，

試験片平行部にクリップゲージを取り付け，応力振幅 σa＝20，25，30，35MPa

（最大応力 σmax=40，50，60，70MPa）の 4水準にてオシロスコープを使用し

た応力-ひずみ計測を行い，繰返しに伴う剛性変化を測定した．疲労試験後の

破壊状態は，マイクロスコープ（HiROX製 KH-7700），および四酸化オスミ

ウムを蒸着後に走査型電子顕微鏡（KEYENCE 製 VE-7800，以下 SEM）を

用いて観察した． 
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また，母材のき裂進展特性を評価するため，マトリクスとして用いている

PC および PDMS-PC のペレットを用い疲労試験用試験片と同条件にて，150

×150×2mm の平板を作成し，図 5.1(c)に示す形状へ加工した試験片を用い，

室温大気中，R=0 の正弦波荷重，周波数 3Hz の荷重制御疲労試験を行った．

応力拡大係数範囲 ΔK を 2.0～0.6MPa・m1/2まで 0.1ずつ低下させながら随時

試験を中断してき裂長さを測定し，進展速度を評価した．き裂長さは移動式

実体顕微鏡（Nikon製 SMZ1500）を用い，応力拡大係数の計算は次式に示す

等方性材料の中央き裂平板の式を用いた [67]．なお，ΔK として全範囲を採

用し，式中の記号はそれぞれ，a:き裂半長，W:板幅半長，σ:負荷応力，Kmax：

最大応力拡大係数，Kmin：最小応力拡大係数である． 

  FaK                          (5.1) 

    







2
sec06.0025.01 42 F                (5.2) 

w
a

                              (5.3) 

minmax KKK                          (5.4) 

また，材料内部の損傷状態を観察するため，GF 含有量を 0.1wt%として，

図 5.1(b)に示すダンベル試験片を作製して疲労試験に供し，所定の繰返し数

で試験を中断して内部損傷の観察を行なった．観察には，図 5.2 に示すよう

に，透過照明を用いることで試験片内部の損傷を黒い影として可視化させ，

損傷の発生・進展過程を移動式実体顕微鏡により観察した． 
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material 
PC 

content 
wt% 

GF 
content 

wt% 

EP 
content 

wt% 

PDMS 
content 

wt% 

Stress at 
break 
σ

b
 MPa 

Stiffness 
E GPa 

Strain at 
break 
ε

b
 % 

Fatigue crack 
propagation rate, 
Fig. 5.11 ΔK=1 

m/cycle 
PC 100 0 0 0 73 2.3 111 3×10-8 

PDMS-PC 95 0 0 5 65 2.1 109 7×10-8 

GFPC 70 30 0 0 129 7.3 2.6 - 

GFPC-EP  68 30 2 0 144 7.6 2.8 - 

GFPDMS-PC 66.5 30 0 3.5 126 7.1 2.8 - 

Gate 
Unit:mm 

100

20

10

90°

t4

Gate

G. L. =50

Unit:mm 

30

150

40

60

t=2

1

6

R1.5

(c) Shape of specimen for fatigue crack propagation rate test. 

Table 1 Material composition and Mechanical properties. 
(1)  

(a) Shape of double-edge-notched 
specimen for impact test. 

(b) Shape of dumbbell specimen for tensile 
and fatigue test. 

Fig. 5.1 Shape of specimens 
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Fig. 5.2 Observation method of damage process. 
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5.3 材料の引張および衝撃特性 

GFPDMS-PC の引張試験における応力－ひずみ曲線を第 2 章で得られた

GFPC，GFPC-EPと共に図 5.3に示す．GFPDMS-PCの結果を基準となる GFPC

の応力－ひずみ曲線と比較すると，弾性率がわずかに低下しているものの，

破断ひずみ εbは 1割程度の向上している．また，GFPC-EPのような弾性限度

の向上効果は得られていないことがわかる．これは，共重合された PDMSが

軟質な成分であるため，複合則に基づいて弾性率はわずかに低下するものの，

PDMSの高い変形性によって破断ひずみが増加したものと推定される． 

図 5.4 に試験温度 296K と 243K で実施した衝撃試験における GFPC，

GFPC-EPとGFPDMS-PCの破壊エネルギー値の速度依存性をまとめた結果を

示す．図中には，3 章で得られた PC のみの結果も合わせて示しているが，

GFを複合化した 3種の材料では PCと比較して大幅な破壊エネルギーの低下

が認められる．これは，GFによる補強効果により表 5.1に示す通り破断強度

と弾性率が大幅に向上する代わりに，破断ひずみは大幅に低下し，ぜい性的

な挙動になることを反映している．GF を複合化した材料を比較すると， 

GFPC-EPおよび GFPDMS-PCは GFPCに対して破壊エネルギーが約 1.5倍程

度の値となっており，衝撃強度の向上効果が認められる．また，GFPC-EPで

は試験温度 243Kの試験速度 3500mm/sを超える高速域において破壊エネルギ

ーの低下傾向を示し始めて GFPC に近い値となってくるが，GFPDMS-PC で

は同領域においても破壊エネルギーの低下挙動を示していない．これは，第

3 章にて述べた PDMS の低温・高速領域でも変形性を保つ特性が GF を複合
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化した後にも発揮されているためと考えられる．  
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Fig. 5.3 Stress-Strain curves of GFPC, GFPC-EP and GFPDMS-PC. 
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Fig. 5.4 Fracture energy at temperature 296K and 243K as a function of deformation 
rate by high-speed tensile test. 
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5.4 材料の疲労特性 

GFPDMS-PC について疲労試験結果の応力－破断繰返し数線図を図 5.5 に

示す．なお，図中には第 2章で実施した GFPCおよび GFPC-EPを合わせて示

している．GFPC と比較し，GFPDMS-PC では疲労強度が全体的に低い傾向

がみられる．これは，表 5.1 に示した材料特性からも分かるように，GFPC

に比べ GFPC-PDMSのき裂進展速度が大きい事との関連が考えられる．これ

らの考察については，次節で述べる． 

図 5.6に GFPDMS-PCの高応力（σmax＝70MPa）における疲労試験後の試験

片について，マイクロスープによるマクロ観察を実施した結果を示す．図よ

り，GFPDMS-PC では第 2 章で述べた GFPC と比較して凹凸の激しい破面と

なっていることがわかる．次に，試験片表面付近の破面について，SEM観察

を実施した結果を図 5.7 に示す．GFPDMS-PC では多少の引き抜けを起こし

た GF が認められるものの，き裂面とほぼ同一の面にき裂発生源とみられる

GF 端部が存在しており，また多数の段差を確認することができる．この破

面様相は第 2章で述べた GFPC-EPと同様の傾向であり， GFPDMS-PCも GF

の端部から発生した分布き裂が連結することで破面を形成していると推定

される．これは，共重合されている PDMS が改質材としての効果も発揮し，

樹脂/繊維界面の強度を向上させることで，GF の引き抜けを抑制したことが

関係していると考えられる． 
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Fig. 5.5 S-N curves of fatigue test at stress rate R=0 and frequency f=5Hz. 
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Fig. 5.6 Microscope micrographs of fracture surfaces of fatigue test. 
(σmax=70MPa). 
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Fig. 5.7 SEM micrographs of fracture surfaces of fatigue test.(σmax=70MPa). 

crack origin 
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5.5 損傷機構に与える各種要因の考察 

5.5.1 GF界面の接着強度について 

GF 含有量を 0.1wt%としたモデル材を用い，応力振幅 σa=10MPa の疲労負

荷を与えた際の GF周辺の損傷過程観察結果を図 5.8に示す．GFPDMS-PCで

は，n/Nf=0.02のごく初期段階で GF端部を起点とした剥離が発生しているも

のの，n/Nf =0.8に至っても界面に沿った剥離の進展を確認することはできず，

第 2章で述べた GFPC-EPと同様の損傷挙動を示した． 

この結果から GFPDMS-PCも GFPC-EP同様，GFよる補強効果は破断時ま

で維持されているが，端部もしくは破断した GF が分布き裂の発生起点とな

っていると考えられる．そこで，樹脂/繊維界面の改質効果を定量的に把握す

るため，GF0.1wt%の試験片を引張試験により破断させ，臨界繊維長 Lc の実

測を試みた．引張破壊後の試験片内部を観察した結果を図 5.9 に示す． 

GFPC-PDMS では界面が剥離せず，破断した GF が多く観察された．破断し

た GFのうち荷重軸方向と一致したものについて，破断繊維長さ lを実測し，

次式を用いて Lc，および界面せん断強度 τfを算出した [38]． 

c

f
f L

d
2


                             (5.5) 

lLC 3
4

                             (5.6) 

ここで，GF の破断応力を σf=2940MPa，直径を d=13μm とし，得られた結

果を表 5.2に示す．なお，表中には第 2章で実施した GFPCおよび GFPC-EP

の結果を合わせて示している．この表より，GFPC-PDMS も τfが 80.9MPa，
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Lcが 256μmとなっており，GFPC-EPほどではないが，GFPCに対して界面強

度が大きく向上していることが分かる．このことから，GFPC-EP 同様，

GFPDMS-PC においても界面強度の向上が疲労損傷過程における界面剥離の

抑制効果を発揮していると考えられる．  
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Fig.5.8 The damage process of fatigue test of GFPDMS-PC. 

Fiber breaking 
 

Load axis 

Fig.5.9 Optical microscope micrographs of the fiber fracture state after 
tensile test. 

Debonding 

Debonding 

Debonding 

Load axis 100μm 
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n/Nf = 0.5 

n/Nf = 0.8 



118 
 

  

 
Critical fiber 

length 
Interfacial shear 

strength 
μm MPa 

GFPC* 590 32.4 

GFPC-EP Ave. 223 91.4 
S.D. 54 25.6 

GFPC-PDMS 
Ave. 255 80.9 
S.D. 68 24.7 

Table 5.2 Critical fiber length and interfacial shear strength 
estimated by formulas (5.5) and (5.6). 

* Expected data from reference 

39. 
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5.5.2 GFの界面剥離と分布き裂の進展について 

第 2章でも述べた通り，疲労特性の違いは，界面強度変化による樹脂/繊維

界面で起こる剥離損傷の進行と分布き裂の発生・連結挙動に起因し，樹脂/

繊維界面の剥離損傷により GF の荷重負担長さが減少，もしくは GF 端部か

らの分布き裂によりマトリクスの荷重負担断面積が減少するため，材料全体

としては剛性が低下すると推定される．そこで GFPDMS-PCについても疲労

試験中の剛性低下挙動をクリップゲージにより測定し，剛性保持率と破断繰

返し数比の関係を整理した結果を図 5.10に示す．なお，剛性保持率は破断寿

命の 5%時の剛性をK0として計算し，第 2章で実施したGFPCおよびGFPC-EP

の σmax＝70MPaの結果を合わせて示している．GFPC-PDMSは GFPC-EPと同

様に引き抜けが起こりにくいにもかかわらず，繰り返しに伴って剛性が徐々

に減少することが確認された．前述のとおり，剛性が低下する原因は GF の

剥離もしくはマトリクスへのき裂進展と考えられることから，引き抜けが起

こりにくい GFPDMS-PC は，GF 端からの分布き裂発生と進展が疑われる．

そこで，GFPC-EP と GFPDMS-PC の高応力（σmax＝70MPa）疲労試験後の破

面について，広範囲の SEM 観察を行った結果を図 5.11 に示す．両材とも多

数の段差を形成しているが，GFPC-EPではいくつかの GF端から 100μm程度

の分布き裂を形成しているのに対して，GFPDMS-PC ではほとんどの GF 端

をき裂の起点として円形状の分布き裂が 30～50μm 程度まで単独で進展し，

周囲のき裂と連結していることが確認された．次に，両材のマトリクスとな

る PC および PDMS-PC について，き裂進展速度を測定した結果を図 5.12 に
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示す．ややバラつきがあるものの，PCと比較すると PDMS-PCのき裂進展速

度が速くなっており，き裂進展抵抗が低くなっていることが明確となった． 
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Fig. 5.10 Stiffness ratios of fatigue test at stress rate R=0 and frequency f=5Hz. 
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(a) GFPC-EP 

(b) GFPDMS-PC 

Fig. 5.11 SEM wide area observation images of the fracture surfaces of fatigue test. 
(max=70MPa)  
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Fig. 5.12 Fatigue crack propagation rate of PC and PDMS-PC matrix as a 
function of stress intensity factor range.  
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5.6 破壊寿命の比較について 

これらの結果と前節までに得られた疲労特性および界面強度の違いから，

各材料における高応力振幅域の疲労破壊過程は図 5.13に示すように考える

ことができる．なお，図中の Nは繰返し数であり，N1 < N 2 < N3である．ま

ず，GFPCは界面強度が弱いことから，「界面剥離>GF端のき裂」によって損

傷の進行が支配されるため主き裂型の破壊過程となり，特に高応力域では多

数の GFが剥離を生じて実質的に荷重を負担する GFの長さが減少し，剛性

保持率が低下する．次に，GFPC-EPは界面強度が強く「GF端のき裂>界面剥

離」によって損傷の進行が支配され分布き裂型の破壊過程となるが，き裂進

展速度が遅く，界面剥離も生じない．よって周囲のき裂との連結も破断直前

までほとんど起こらないため GF端のき裂による剛性保持率の低下はほとん

ど生じず，疲労寿命も GFPCと比較して向上する．最後に，GFPDMS-PCも

界面強度が強いため「GF端のき裂>界面剥離」によって損傷の進行が支配さ

れ分布き裂型の破壊過程となるが，マトリクスのき裂進展抵抗が低いため，

PCと比較して 2倍以上の速度でき裂が成長する．このため，複数の GF端き

裂が連結し，実質的に荷重を負担するマトリクスの断面積が減少するため剛

性保持率の低下が生じ，疲労寿命も GFPCと比較して低下する． 
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Fig. 5.13 Fatigue damage models at high stress amplitude of GFPC, GFPC-EP 
and GFPDMS-PC. 
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5.7  結   言 

本章では静的強度である強度・弾性率と動的強度である衝撃強度と疲労強

度を両立した材料として期待される，通常の PC よりも耐衝撃性が高い

PDMS-PCをマトリクスとしたGF複合材料の強度特性と損傷機構の関係につ

いて，第 2章により得られた GFPCおよび GFPC-EPの結果とも比較しながら

検証した．その結果，以下の結論を得た． 

（1）GFPC-EPおよび GFPDMS-PCは GFPCに対して破壊エネルギーが約 1.5

倍程度の値となり，衝撃強度の向上効果が認められる． 

（2）GFPDMS-PC では試験温度 243K の試験速度 3500mm/s を超える高速域

においても破壊エネルギーの低下挙動を示さない． 

（3）疲労損傷は，樹脂/繊維界面で起こる剥離損傷挙動とそれに次いで生じ

る主き裂の進展，もしくは繊維端部からの分布き裂の発生・連結挙動に

支配されており，界面強度の大きさによって変化する．  

（4）各材料の疲労破壊機構は，GFPCは主き裂型，GFPC-EPと GFPDMS-PC

は分布き裂型であったが，破断繰返し数は GFPC-EP＞GFPC＞

GFPDMS-PCという結果を得た． 

（5）GFPDMS-PC の破断繰返し数の低下は， マトリクスのき裂進展抵抗が

PCと比較して低下するため，GF端のき裂が進展・連結し易いことに起

因している． 
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第 6章 結 論 
  

PCは衝撃特性に優れ，透明性や耐燃性を併せ持つため，これらの特徴を活

かしたバランスの良い材料として電気電子分野や OA分野のみならず，光学

分野や自動車分野など様々な用途で使用されているが，実用上の問題として

強度・弾性率の絶対値の低さ，および低温域における衝撃特性の低下が挙げ

られる． 

本論文では，これらの問題点を改良するために近年開発が進められている，

PCと類似構造であるビスフェノールAを主骨格に持つ EPを界面改質材とし

て添加した GF強化 PC，およびシリコーン化合物の一種でありシロキサン結

合を持つ軟質なコモノマー成分である PDMSを共重合した PDMS-PCについ

て．その特性を詳細に検証すると共に強化機構を解明するために種々の検討

を行った． 

 

以下に各章で得られた結果を示す． 

第 2章では，GFPCにおける樹脂/繊維界面および繊維端の微視的な損傷に

着目し，破壊過程のメカニズム解明と界面強度の変化が破壊過程に及ぼす影

響について検討した結果，次の知見を得た． 

（1）引張負荷，疲労負荷共に，損傷は繊維端部の剥離を起点として発生し，

それに続く繊維界面への剥離進展を経て破壊に至る． 

（2）GFPC に対して，EP を添加して樹脂/繊維界面を改質することにより，

大幅な界面せん断強度 τfの向上効果が得られる． 
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（3）上記の改質効果により，樹脂/繊維界面に沿った剥離の進展が抑制され，

引張強度および破断繰返し数が大幅に向上し，本試験範囲においては

GFPC系での限界強度に達する． 

（4） EPは GF外周に偏在しており，界面強度向上に寄与すると考えられる． 

 

第 3章では，任意速度での衝撃試験が可能な高速引張試験法を用いること

で，PC に PDMS を共重合することによる衝撃特性の試験温度と速度に対す

る変化を詳細に検証した結果，次の知見を得た． 

（1）PCは延性/ぜい性遷移によって大幅な破壊エネルギーの低下を起こすが，

その遷移条件は試験温度と引張速度の双方に依存している． 

（2）PDMS-PCは，本試験範囲の最大引張速度 7000mm/s，最低試験温度 243K

においても破断ひずみの大幅な低下を生じることはなく，破壊形態も延

性状態を保つことで破壊エネルギーの低下を抑制している． 

（3）上記の効果は柔軟なコモノマーである PDMS が低温・高速下でも良好

な変形性を有しているため発揮されている． 

 

第 4章では，まず高速引張試験における動的応力集中とひずみ速度集中の

現象を明らかにするため弾性体を取り扱い，有限要素法を用いた動的シミュ

レーションを行った．また，得られたひずみ速度集中解析結果を用い，延性

／ぜい性遷移により衝撃特性に大きな影響を与えている破断ひずみに対し

て時間-温度換算則を適用し，設計に活用可能なぜい性破壊指標を得ることを

試みた結果，次の知見を得た． 
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（1）ひずみ速度集中係数 Ktε̇(t)は，引張速度に拘わらず切欠き形状で決まり，

すべての時間において常に一定値を示す．  

（2）動的応力集中係数 Ktd(t)は，静的応力集中係数 Ktsと計算誤差の範囲で等

しく，すべての時間において引張速度や最大変位によらず常に一定値を

示す． 

（3）切欠き底のひずみ速度 ε̇と動的応力の振幅(σmax－σst)は，通常の高速引張

試験で用いる引張速度の範囲(u/t≦5000mm/s)で，引張速度に比例する． 

（4）PC および PCMS-PC とも切欠き底のひずみ速度と破断ひずみの関係に

対して時間‐温度換算則が成立する．これよりマスターカーブを作成す

ることで広範囲のひずみ速度域ならびに温度域に対応する延性/ぜい性

破壊の予測を可能にした． 

（5）マスターカーブを作成する際の時間-温度移動因子であるシフトファク

ターaTは WLF 式に従う．また，PDMS-PC の aT値は PC の aT値と比較

して，温度に対する変化が小さいので,本試験の速度・温度範囲におい

て衝撃特性の変化が少ない安定した材料であると言える． 

 

第 5 章では静的強度である強度・弾性率と動的強度である衝撃強度と疲労

強度を両立した材料として期待される，通常の PC よりも耐衝撃性が高い

PDMS-PCをマトリクスとしたGF複合材料の強度特性と損傷機構の関係につ

いて，第 2章により得られた GFPCおよび GFPC-EPの結果とも比較しながら

検証した．その結果，次の知見を得た． 

（1）GFPC-EPおよび GFPDMS-PCは GFPCに対して破壊エネルギーが約 1.5
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倍程度の値となり，衝撃強度の向上効果が認められる． 

（2）GFPDMS-PC では試験温度 243K の試験速度 3500mm/s を超える高速域

においても破壊エネルギーの低下挙動を示さない． 

（3）疲労損傷は，樹脂/繊維界面で起こる剥離損傷挙動とそれに次いで生じ

る主き裂の進展，もしくは繊維端部からの分布き裂の発生・連結挙動に

支配されており，界面強度の大きさによって変化する．  

（4）各材料の疲労破壊機構は，GFPCは主き裂型，GFPC-EPと GFPDMS-PC

は分布き裂型であったが，破断繰返し数は GFPC-EP＞GFPC＞

GFPDMS-PCという結果を得た． 

（5）GFPDMS-PC の破断繰返し数の低下は， マトリクスのき裂進展抵抗が

PCと比較して低下するため，GF端のき裂が進展・連結し易いことに起

因している． 

 

本研究により，PCの実用上の問題である強度・弾性率の絶対値の低さ，お

よび低温域における衝撃特性の低下について，それぞれを改良した材料の詳

細な特性とその強化機構を明らかにし，またひずみ速度集中を考慮すること

により広範囲のひずみ速度域ならびに温度域に対応した形状に依存しない

延性/ぜい性破壊の予測を可能にした．静的強度と動的強度の両立を目指した

材料開発は今後の課題でもあり，各強度の強化機構を指針とした更なる改良

に期待したい． 
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